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® Benzotriazol-UV-Absorptionsmittel mit erhdhter Haltbarkeit 
@ Benzotriazol-UV-Absorptionsmittel, die an der 5-Stel- 

!ung des Benzorings mit einer elektronenziehenden Grup- 

pe substituiert sind, zeigen erhohte Haltbarkeit und sehr 

geringe Verlustraten, wenn sie in Kraftfahrzeugbeschich- 

tungen eingearbeitetsind. 



oo 

<o 
oo 



ui 



vlSOOCID: <DE__19740658AlJ_> 



BUNDESDRUCKEREI 03.98 802 020/734/1 



33 



DE 197 48 658 A 1 

Beschreibung 

Benzotriazol-UV-Absorptionsmittel, die am Benzoring mit elektxonenziehenden Resten substituiert sind, zeigcn er- 
hohte Haltbarkeit und geringe Verlustraten, wenn sie in Kraftfahrzeugbeschichtungen eingearbeitet sind. 
5 Die Benzotriazole sind seit langem eine wichtige Klasse von UV-Absorptionsmitieln (UVA) und haben breite kom- 
merzielle Bedeutung und Akzeptanz bei vielen industriellen Anwendungen erlangt. Im Stand der Technik gibt es eine 
Vielzahl von Druckschriften, die sich mit ihrer Herstellung und Anwendung beschaftigen. Da die Anforderungen jedoch 
standig steigen, wird die Suche nach noch stabileren und haltbareren Benzotriazolen fortgefuhrt. Die allmahliche Aus- 
schlieBung von HAPS-Losungsmitteln, wie Xylol, aufgrund von Umweltbelangen und ihr Ersatz durch Nicht- HAPS-L6- 
lo sungsrnittel, wie Ester, Ether oder Ketone, und die hoheren Halrbarkeitsanforderungen an Kraftfahrzeugbeschichtungen 
machen diese Suche dringender. In der Tat ist die Kraftfahrzeugindustrie uber UVA- Verluste aus Kraftfahrzeuganstrich- 
stoffen und -beschichtungen, wie in der Veroffentlichung von J.L. Gerlock et al., Proc. 36. Annual Tech. Sym. (Cleveland 
Coating Society), 18. Mai 1993, dargelegt, sehr besorgt. 

Vysokomol Soedin, Ser. A. 18(3), 553 (1976), beschreibt die lineare Abhangigkeit von Wasserstoffbindungsstarke und 
15 Photostabilitat in Benzotriazolen. 

J.E. Pickett et al., Angew. Makromol Chem. 232, 229 (1995), beschreiben den Abbau von Benzotriazol-UV-Absorp- 
tionsmitteln in Poly (methylmeth aery lat)-Filmen durch Licht. Eine Strukturanderung verursachte im allgemeinen nur ge- 
ringe UnLerschiede in den Abbauraten, sofern die Substitution nicht die intramolekularen WasserstofTbindungen, die fur 
die Stabilitat kritisch sind, aufbrach. Pickett et al. untersuchten keine Benzotriazole, die, wie in der vorliegenden Erfin- 
20 dung, sowohl elektronenziehende als auch elektronenschiebende Gruppen aufweisen. 

Man wird durch den Stand der Technik zu der SchluBfolgerung gefuhrt, daB eine Verstarkung der Wasserstoffbindung 
zu einem stabileren Benzotriazol fuhrt, erfahrt jedoch nicht, wie dies durchgefiihrt werden kann. Die vorliegende Erfin- 
dung offenbart Benzotriazole, die erhohte Haltbarkeit zeigen, jedoch ist diese erhohte Haltbarkeit uberraschendenveise 
nicht immer mit einer groBeren Wasserstoffbindungsstarke verbunden. In der Tat weisen ' Verbindungen mit erhohter 
25 Haltbarkei t. oftmals schwachere, nicht starkere WasserstofTbindungen auf . 

US-A-4 226 763; 4 278 589; 4 315 848; 4 275 004; 4 347 180; 5 554 760; 5 563 242; 5 574 166 und 5 607 987 be- 
schreiben ausgcwahltc, in der 3-Stcllung des Hydroxyphcnylrings mit einer oc-Cumylgruppc substituicrtc Benzotriazole, 
die in Kraftfahrzeugbeschichtungen sehr gute Haltbarkeit zeigen. Diese Benzotriazole geben den gegenwartigen Stand 
der Technik wieder. Die vorliegende Erfindung ist auf die Herstellung von Benzotriazolen gerichtet, die noch bessere 
30 Haltbarkeit und geringere Verlustraten als die Benzotriazole des Standes der Technik zeigen. 

US-A-5 278314; 5 280 124;5436 349 und 5516 914 beschreiben rotverschobene Benzotriazole, Diese Benzotriazole 
sind in der 5-Stellung des Benzorings mit Thioether-, Alkylsulfonyl- oder Phenylsulfonylresten substituiert. Die Rotver- 
schiebung der Benzotriazole ist aus Spektralgriinden erwunscht. Eine elektronenziehende (iruppe in der 5-Stellung, lie- 
fert weitere Vorteile in bezug auf geringe Verlustraten und Haltbarkeit, wie in der vorliegenden Erfindung dargelegt. 
35 Die vorliegende Erfindung betrifft Benzotriazol-UV-Absorptionsmittel mit erhohter Stabilitat und Haltbarkeit und ei- 
ner geringen Verlustrate, wenn sie in Kraftfahrzeugbeschichtungen eingearbeitet sind, 

Insbesondere betrifft die vorliegende Erfindung eine Beschichtungszusammensetzung, stabilisiert mit einern Benzot- 
riazol, wobei das Benzotriazol erhohte Haltbarkeit und eine geringe Verlustrate aufweist, wenn es in die Beschichtung 
eingearbeitet ist, wobei die Zusammensetzung umfaBt 

40 

(a) ein Harz, ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus einem warmehartbaren Acrylmelaminharz, einem Acrylu- 
rethanharz, einem Epoxycarboxyharz, einem Siian-modifizierten Acrylnielamin, einem mit Melamin vernetzten 
Acrylharz mit Carbamatsei ten gruppen oder einem mit Carbamatgruppen enthaltendem Melamin vemetzten Acryl- 
polyolharz und 

45 (b) 0,01 bis 5 Gewichtsprozent, bezogen auf die Harzfeststoffe, eines Benzotriazols der Forrnel A, B, C oder D 
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OH 
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worin 

Gj, Q 2 oder T einen elektronenziehenden Rest darstellt, 
Gj Wasserstoff oder Halogen darstellt, 

Go Halogen, Nino, Cyano, R 3 SO-, R 3 SO-,-, -COOG 3 , CF 3 -, -P(0) (C 6 H 5 K -CO-G 3 , -CO-NH-G 3 , -CO-N(G 3 K - 
N(G 3 )-CO-C 3 , 
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co- 
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\ 
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oder 



CO- 



CO- 



/ 

\ 



60 



CO— 1 



darstellt, 

G 3 Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges 65 
Alkenyl mit 2 bis 18 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, PhenylaLkyl mit 7 bis 15 Koh- 
lenstoffatomen, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 bis 4 Alkyl mit 
1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt, 
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Rj Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges 
Alkenyl mit 2 bis 18 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Koh- 
lenstoffatonien, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 bis 4 Alkyl mit 

1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt, 

5 R 2 gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges Alkenyl mit 

2 bis 1 8 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffato- 
men, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit I bis 3 Alkyl rnit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, darstellt; oder R 2 Hydroxyl oder -OR 4 , worin R4 gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 
24 Kohlenstoffatomen darstellt; oder diese Alkylgruppe, substituiert mit einer oder mehreren Gruppen -OH, -OCO- 

10 R|], -OR4, -NCO oder -NH 2 oder Gemischen davon; oder diese Alkyl- oder Alkenylgruppe, unterbrochen durch 

eine oder mehrere Gruppen -O-, -Nil- oder -NR4- oder Gemische davon, und die unsubstituiert oder mit einer oder 
mehreren Gruppen -OH, -OR 4 oder -NH-> oder Gemischen davon substituiert sein konnen, darstellt; oder R-> ~SR 3 , - 
NHR 3 oder -N(R 3 ) 2 darstellt; 

wobei R 3 Alkyl mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, Hydroxyalkyl mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 3 bis 
is 18 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen, 

Aryl mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen oder diese Arylgruppe, substituiert mit einem oder zwei Alkyl mit 1 bis 4 Koh- 
lenstoffatomen, oder 1,1,2,2-Tetxahydroperfluoralkyl, worin der Perfluoralkylrest 6 bis 16 Kohlenstoffatome auf- 
weist, darstellt, 
oder R 2 

20 

-(CH 2 ) m -CO-X- (Z) p -Y-R 15 

darstellt, 
worin 

25 X -0- oder -N(R 16 )- darstellt, 

Y -O- oder -N(R J7 )- darstellt, 

Z C 2 -Cj 2 -Alkylcn, C^C^-ALkylcn, unterbrochen durch cin bis drci Stickstoffatomc, Saucrstoffatomc oder cin Gc- 
misch davon, darstellt, oder C 3 -C 12 -Alkylen, Butenylen, Butinylen, Cyclohexylen oder Phenylen, jeweils substitu- 
iert mit einer Hydroxylgruppe, darstellt, 
30 R 16 und R 17 unabhangig voneinander Wasserstoff, C r C 12 - Alkyl, C 3 -C 12 -Alkyl, unterbrochen durch 1 bis 3 Sauer- 

stoffatome, darstellen oder Cyclohexyl oder C 7 -C 15 -Aralkyl darstellt und R 16 zusammen mit R 17 im Fall, wenn Z 
Ethylen darstellt, ebenfalls Ethylen bildet, 
m Null, 1 oder 2 ist, 

p 1 ist oder p ebenfalls Null ist, wenn X und Y -N(R 16 )- bzw. -N(R I7 )- darstellen, 
35 R 15 eine Gruppe -CO-C(R] ^ClHJRjy darstellt oder, wenn Y -N(R 17 )- darstellt, zusammen mit R, 7 eine Gruppe - 

CO-CH=CH-CO- darstellt, worin R 18 Wasserstoff oder Methyl darstellt und R J9 Wasserstoff, Methyl oder -CO-X- 
R 20 darstellt, worin R 20 Wasserstoff, C r C 12 - Alkyl oder eine Gruppe der Formel 




50 darstellt, 

worin die Symbole Gj, G 2 , Rj, X, Z, m und p die vorstehenddefinierten Bedeutungen aufweisen 
n 1 oder 2 ist, 

wenn n 1 ist, R 5 CI, OR 6 oder NR 7 R 8 darstellt oder R 5 -PO(OR I2 ) 2 , -OSi(R u ) 3 oder -OCO-R n darstellt, oder ge- 
rad- oder verzweigtkettiges C r C 24 -Alkyl, das durch -O-, -S- oder -NR n unterbrochen ist und das unsubstituiert 
55 oder mit -OH oder -OCO-Ru substituiert sein kann, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, das unsubstituiert oder mit -OH substitu- 

iert ist, gerad- oder verzweigtkettiges C>-C 18 - Alkenyl, das unsubstituiert oder substituiert ist mit -OH, C 7 -C 15 -Aral- 
kyl, -CH 2 -CH0H-R 13 oder Glycidyl, darstellt, 

R$ Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges C j-C 24 -Alkyl, das unsubstituiert oder mit einer oder mehreren Grup- 
pen OH, OR4 oder NH 2 substituiert ist, darstellt oder -OI^ -(0CH 2 CH 2 ) w 0H oder -(0(H 2 (^I 2 ) w OR 21 darstellt, 
60 worin w 1 bis 12 ist und R 21 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt, 

R 7 und R 8 unabhangig Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 -C 18 - 
Alkyl, das durch -O-, -S- oder -NR lr unterbrochen ist, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, C 6 -C 14 -Aryl oder C r C 3 -Hydroxylalkyl 
darstellen, oder R 7 und R 8 zusammen mit dem N-Atom einen Pyrrolidine Piperidin-, Piperazin- oder Morpholin- 
ring darstellen, 

65 wenn n 2 ist, R 5 cincn der zweiwertigen Rcstc -O-R9-O- oder -N(R n )-R J0 -N(R u )- darstellt, 

^9 C 2 -C 8 -Alkylen, C 4 -C 8 -Alkenylen, C 4 -Alkinylen, Cyclohexylen, gerad- oder verzweigtkettiges C 4 -Ci 0 -Alkylen, 
das durch -O- oder durch -CH 2 -CHOH-CH 2 -0-R 14 -0-CH 2 -CHOH-CH 2 - unterbrochen ist, darstellt, 
R io gerad- oder verzweigtkettiges CVC^-Alkylen darstellt, das durch -0-, Cyclohexylen oder 
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oder 




10 



unicrbrochen sein kann, oder R 10 und R n mitden zwei StickstofFatomen einen Piperazinring bilden, 

R| 4 gcrad- odcr vcrzwcigtkcUigcs C^-Cg- Alkylen, gcrad- odcr vcrzwcigtkcttigcs C^Cjo-Alkylcn, das durch -O, 

Cycloalkylen, Arylen oder 




20 



25 



30 



unierfm vhcn \cin kjnn. darstellt, worin R 7 und R g unabhangig Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen 
dai'Mclk'ii. ulci R / uml R x /.usanunen Alkylen mit 4 bis 6 Kohlenstoffatomen, 3-Oxapentamethylen, 3-Iminopenta- 
melhv Icn odcr } Met In timinopentamethylen darstellen, ' 

R l( Wjsmtsi.m'I. jicr.ul- oder verzweigtkettiges C|-C 18 -Alkyl, C 5 -C] 2 -Cycloalkyl, gerad- oder verzweigtkettiges 
( V< V Alkcm i. ( ' | r Aryl oder CVCis-Arabcy! darstellt, 

R, -> $ctm\- inicr vcr/weigtkettiges CpCjg-Alkyl, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 -C 18 -Alkenyl, C 5 -Ci 0 -Cycloal- 
kyl, K,-Ar\ I y\kr (yC^-Aralkyl darstellt, 

Ri3 H. pcrjil- **k*r verzweigtkettiges Cj-Cig-Alkyl, das mit -PO(OR|2)2 substituiert ist, Phenyl, das unsubstituiert 
oder subsiiiuiLTi isi mit Oil, CT-C^-Aralkyl oder -CH^OR^, darstellt, 

L A Ik \ Icn mil I bis 12 Kohlenstoffatomen, ALkyliden mit 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Benzyliden, p-Xylylen oder 
Cyctoulk\luk*n darstellt. und 

T -SO-. -SO,-. -SO-K-SO-, -SOo-E-SO<>-, -CO-, -CO-E-CO-, -COO-E-OCO-, -CO-NG 3 -E-NG 3 -CO- oder -NG 3 - 
CO-li-CO-NC- r darsiellt, 

worin I: Alk\lcn mil 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Cycloalkylen mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen oder Alkylen, un- 
terbrochen durch ixier beendet mit Cyclohexylen mit 8 bis 12 Kohlenstoffatomen, darstellt, 
wobei ilas licn/oiria/ol erhohte Haltbarkeit und geringe Verlustratenwerte zeigt, wenn dieBeschichtung aktinischer 
Strahlunj: jusgcsct/4 wird. bestatigt durch einen Verlust von weniger als 0,22 Extinktionseinheiten nach Belichtung 
fiir 1 2< X) Siucvlcn. wler weniger als 0,27 Extinktionseinheiten nach 1500 Stunden Belichtung, oder weniger als 0,40 
Extinkiionseinheiicn njch 2.S00 Stunden Belichtung in einem Xenonbogen-Weather-O-meter. 



35 



40 



50 



Vorzugsweisc isi Koni|x>ncnic (b) eine Verbindung der Forrnel A' 



55 




60 



65 
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worin 

G 2 Fluor Chlor, Cyano, R 3 S0 2 -, CF 3 -, -CO-G 3 , -COO-G 3 oder -CON(G 3 ) 2 darstellt, 
G 3 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt, 

Rj Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenyl, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder diese 
5 Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 oder 2 Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, 
darstellt, 

R 2 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenyl, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder -CH 2 CH 2 COOG 4 , 
worin G 4 Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen darstellt oder diese Alkylgruppe, substituiert mit OH, un- 
terbrochen durch ein bis sechs A tome -O- oder sowohl substituiert mit OH als auch unterbrochen durch ein bis sechs 
id Atome -0-, darstellt, und 

R 3 Alkyl mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, Aryl mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen oder diese Arylgruppe, substituiert mit 
einer oder zwei Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt. 

Bevorzugter ist. in der Verbindung der Formel A' 
G 2 Fluor, Chlor, Cyano, R 3 SO r , CF 3 -, -COO-G 3 oder -CO-N(G 3 ) 2 , 

15 G 3 Alkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen, 
Rj Wasserstoff, Phenyl oder a-Cumyl, 
R 2 Alkyl mit 4 bis 12 Kohlenstoffatomen oder Phenyl und 
R 3 Phenyl oder Alkyl mit 8 bis 12 Kohlenstoffatomen. 

Insbesondere sind Verbindungen der Formel A', worin G 2 Phenyl- S0 2 -, Octyl-S0 2 -, Fluor oder CF 3 - darstellt, Rj a- 

20 Cumyl oder Phenyl darstellt und R 2 tert-Butyl oder tert-Octyl darstellt, bevorzugt. 

Vorzugsweise ist das Harz ein warmehartbares Acrylmelaminharz oder ein Acrylurethanharz. 
Beispiele dieser verschiedenen Reste sind wie nachstehend: 
Wenn einer der Reste R { bis R 21 Alkyl darstellt, sind solche Gruppen beispielsweise Methyl, Ethyl, Isopropyl, n-Butyl, 
Isobutyl, sec-Butyl, tert-Butyl, tert-Amyl, 2-Ethylhexyl, tert-Octyl, Lauryl, tert-Dodecyl, Tridecyl, n-Hexadecyl, n-Oc- 

25 tadecyl und Eicosyl; wenn einer der Reste Alkenyl darsteUt, sind solche Gruppen beispielsweise AUyl oder Oleyl; wenn 
einer der Reste Cycloalkyl darstellt, sind solche Gruppen beispielsweise Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cycloheptyl, Cy- 
clooctyl und Cyclododccyl; wenn cincr der Rcstc Phenylalkyl darstellt, sind solche Gruppen beispielsweise Benzyl, Phc- 
nethyl, ct-Methylbenzyl und a,a-Dimethyibenzyl; und wenn einer der Reste Aryl darstellt, sind sie beispielsweise Phe- 
nyl, Naphthyl oder, wenn mit Alkyl substituiert, sind sie beispielsweise Tolyl und Xylyl. Wenn R^ Alkyl, substituiert mit 

30 einer oder mehreren Gruppen -O- und/oder substituiert. mit einer oder mehreren Gruppen -OH ist, kann der Rest -OR^ 
beispielsweise (OCH 2 CH 2 ) w OH oder -(OCH 2 CH 2 ) w OR 21 darstellen, worin w 1 bis 12 ist und R 21 Alkyl mit 1 bis 12 
Kohlenstoffatomen darstellt. 

Wenn E Alkylen darstellt, ist es beispielsweise Ethylen, Tetramethylen, Hexamethylen, 2-Methyl-l,4-tetramethylen, 
Octamethylen, Decamethylen und Dodecamethylen; wenn E Cycloalkylen darstellt, ist es beispielsweise Cyclopentylen, 
35 Cyclohexylen, Cycloheptylen, Cyclooctylen und Cyclododecylen; und wenn E Alkylen, unterbrochen durch oder been- 
det mit Cyclohexylen, darstellt, ist es beispielsweise der gesattigte Diylrest, abgeleitet von Limonen, hierin Dihydroli- 
monendiyl genannt, 

Eine weitere bevorzugte Ausf uhrungsforrn der Erflndung ist eine Verbindung der Formel HI, worin R 1 tert-Butyl dar- 
stellt, n 1 ist, R 3 Phenyl darstellt und R 5 -OR^ darstellt, worin R 6 eine geradkettige oder substituierte Octylgruppe dar- 
40 stellt. Eine weitere bevorzugte Ausf uhrungsforrn der vorliegenden Erfindung ist auBerdem eine Verbindung der Formel 
C, worin n 2 ist, R { tert-Butyl darstellt, R 3 Phenyl darstellt und R 5 -O-R^-O- darstellt, worin R9 C 2 -C 24 -Alkylen, unter- 
brochen durch -O- oder durch -CH^CHOH-Cr^-O-Ri 4 -0-CH 2 -CHOH-CH 2 -, darstellt. 

Wenn die vorliegenden Verbindungen einen freien Carboxylrestenthalten, in dem R 2 -CH 2 CH 2 C0OR^ darstellt, wo- 
rin R^ Wasserstoffbedeutet, sind ebenfalls die Alkalimetall- oder Aminsalze der Sauren als Teil dieser Erfindung denk- 
45 bar, wobei solche UV-Absorptionsmittel aufgrund der erhohten Wasserloslichkeit der vorliegenden Verbindungen in 
wasserigen Systemen verwendet werden konnen. 

R^, R 7 und R 8 konnen die nachstehenden C 3 -C 18 -Alkylreste sein, die durch -0-, -S- oder -NR U - unterbrochen sind, 
und konnen mit OH substituiert sein: Methoxyethyl, Ethoxyethyl, Butoxyethyl, Butoxypropyl, Methylthioethyl, 
CH 3 OCH 2 CH 2 OCH 2 CH 2 - CH 3 CH 2 OCH 2 CH 2 OCH 2 CH 2 -, C 4 H 9 OCH 2 CH 2 OCH 2 CH 2 -,Ethylthiopropyl, Octylthioprc- 
50 pyl, Dodecyloxypropyl, 2-Hydroxyethyl, 2-Hydroxy propyl, 4-Hydroxybutyl, 6-Hydroxyhexyl, -CH0CH0-NH-C4H9, - 
CH 2 CH 2 CH 2 NH-C 8 H 17 und -CH 2 CH 2 CH 2 -N(CH 3 ) -CH 2 CH (C 2 H 5 ) C 4 H 9 * 

R$, R 7 , R 8 , R n und R 12 konnen die nachstehenden C 5 -Ci2-^ycloalkylreste sein: Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclohep- 
tyl, Cyclooctyl oder Cyclodecyl. Im Fall von Rg kann der Rest ebenfalls mit -OH substituiert sein. 

R 7 , Rg und Rj j konnen die nachstehenden Alkenylreste sein: AUyl, Methallyl, 2-n-Hexenyloder 4-n-OctenyL 
5S Wenn R 6 Alkenyl darstellt, kann es die gleiche Bedeutung wie R 7 , R g und R 2 { als Alkenylreste aufweisen, jedoch kann 
es ebenfalls -CH=CH 2 , n-Undec-10-enyl oder n-Octadec-9-enyl sein und es ist ebenfalls moglich, dalJ der Rest Rg mit - 
OH substituiert ist. 

R 7 und R 8 konnen die nachstehenden C 7 -C 15 -Aralkylreste sein: Benzyl, oc-Phenethyl, 2-Phenethyl oder 4-tert-Butyl- 
benzyl. 

60 Wenn Rj j, R 13 oder R 12 Aralkyl darstellen, konnen sie unabhangig voneinander die gleichen Bedeutungen wie fur R 7 
oder R 8 aufweisen. 

Unabhangig voneinander konnen R 7 , Rg und R n die nachstehenden Cg-C^-Arylreste sein: Phenyl, a-Naphthyl oder 
p-Naphthyl. 

Wenn R 7 und R 8 C r C 3 -Hydroxy alkyl darstellen, konnen sie die nachstehenden Reste sein: Hydroxymethyi, 2-Hy- 
65 droxyethyl oder 2-HydroxypropyL 

Als C 2 -Cg- Alkylen konnen R9 und R 14 die nachstehenden Reste sein: Ethylen, Propylen, Butylen, Hexylen oder Oc- 
tylen. 

Als Alkylen kann R I0 die nachstehenden Reste bedeuten, kann jedoch zusatzlich auch Gruppen hoheren Molekular- 
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gewichts, wie Decylen oder Dodecylen, darstellen. 

Wenn l^einen C 4 -Cg-Alkenylenrest darstellt, ist der nachstehende ein Beispiel einer geeigncten Gruppe: Butenylen. 

Im Fall von R9 und R J4 sind geeignete gerad- oder verzweigtkettige C 4 -C l0 -Alkylengruppen, die durch -O- unterbro- 
chen sind, die nachstehenden Gruppen: -CH^CH.OCH^CH-,-, -CH(CH 3 ) -CH^O-CH^CH(CH 3 ), - 
CH 2 CH 2 OCH 2 CH 2 OCH 2 CH 2 - und -CH 2 CT 2 0CH 2 Ol 2 0C'H 2 CH 3 0CH 2 CH 2 -. " " 5 

Wenn R 14 einen Cycloalkylenrest darstellt, sind die nachstehenden Gruppen umfaBt: 1,3-Cyclohexylen und 1,4-Cy- 
clohexylen. 

Wenn R 14 Arylen darstellt, konnen dies insbesondere die nachstehenden Gruppen sein: 1,3-Phenylen oder 1,4-Pheny- 
len. 

Als C 2 -Cj 2 - Alkylen ist Z eine gerade oder verzweigte Kette, Es ist beispielsweise: Ethylen, Propyien, Tetramethylen, 10 
Ilexamethylen, Octamethylen, Dodecamethylen, 1,1-EthyIiden, 2,2-Propyiiden, 2,2-Amyliden oder 2-Ethylhexamethy- 
len. CVCg-Alkylengruppen sind bevorzugt. 

Wenn 7. C 4 -Cp-Alkylen darstellt-, das durch SauerstorT unterbrochen ist, dann ist es beispielsweise: -CH->-CR>-0- 
CH 2 -CH 3 -, -CH 2 <:H r O-CH 2 -CH 2 -CH 2) CH 2 -CH 3 -0-CH 2 -CH 2 -0-CH 2 -CH 2 oder -CH 2 -CH 3 -0-CH r CH 2 -0-CH 2 - 
CH-)-0-CHtCHt und, wenn Alkylen durch Stickstoff unterbrochen ist, bedeutet dies eine Gruppe -N(R| 6 )-, worin R 16 15 
wie'vorstehend definiert ist, beispielsweise -CH^CHo-NH-CH^-CHo-CH^-CHo, -CHtCHo-CH 7 -NH-(CH-,) 8 - oder - 
CH 2 -CH 2 -CH r N(CH 3 ) -CH r CH(C 2 H 5 ) (CH 3 ) 4 ^ 

Als C 3 -Ci 2 - Alkylen, substituiert mit einer Hydroxylgruppe, stellt Z 2-Hydroxytetrarnethylen, 2-Hydroxyhexarnethy- 
lcn und insbesondere 2-Hydroxytrimethylen dar. 

Als Cyclohexylen stellt Z beispielsweise 1 ,4-Cyclohexylen und insbesondere 1,2-Cyclohexylen dar. 20 

Als Phenylen stellt Z beispielsweise m-Phenylen oder p-Phenylen dar. 

m kann Null, 1 oder 2 sein, jedoch ist es vorzugsweise 2. 

p ist vorzugsweise 1, kann jedoch Null sein, wenn sowohl X als auch Y iiber Stickstoff gebunden sind 
Als C r C g -Alkyl ist Rj beispielsweise: Methyl, Ethyl, n-Propyl, Isopropyl, n-Butyl, sec-Butyl, tert-Butyl, n-Pentyl, 
tert-Amyl, n-Hexyl, n-Heptyl, n-Octyl, 2-Ethylhexyl oder tert-Octyl. Tert-Butyl ist bevorzugt. 25 

Als C j-Ci 2 -Alkyl konnen R15, Rj 7 und R 2o die gleiche Bedeutung aufweisen wie jtsne, die vorangehend fur Rj ange- 
geben wird, und konnen auBcrdcm cine gcrad- oder vcrzwcigtkctligc NonyK Dccyl-, Undccyl- oder Dodccylgruppc dar- 
stellen. 

Wenn R 16 und R 17 Alkyl, unterbrochen durch Sauerstoffatome, darstellen, sind die betreffenden Beispiele die gleichen 
wie jene, die vorstehend fur Z beschrieben sind. 30 

Beispiele fur R 16 und R 17 als Aralkyl sind: Benzyl, a-Methylbenzyl, 1-PhenylethyL, a,a-Dimethylbenzyl oder 1-Phe- 
nylpropyl. 

Wenn Z Ethylen darstellt, konnen Rjg und R i7 zusammen gleichfalls Ethylen bilden, das einer Uberbruckung durch 
eine Piperazingruppe aquivalent ist. 

Wenn Y eine Gruppe -N(R 17 )- darstellt, bilden R 15 und R i7 zusammen eine Gruppe -CO-CH=CH-CO- und bilden so- 35 
mit den Substituenten 
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45 



an der Gruppe -X-(Z) p -. 

Die bevorzugte Bedeutung fiir R 15 ist jedoch -CO-C(R 18 )=CHR I4 , wobei R 18 und R 19 vorzugsweise Methyl und ins- 50 
besondere Wasserstoff sind. 

R 2 ist -CH r CH r CO-0-C(G)=CH 2 und G ist Wasserstoff oder Methyl. 

Die vorliegende Erfindung betrifft ebenfalls neue Benzotriazole der Formeln I, n, m oder IV 

55 
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worin 

Gj Wasserstoll .xler Halogen iKirstellt, 

G 2 Cyano, i;,SO-. H,SO r . -C(X)G 3 , CF 3 -, -P(O) (C 6 H 5 ) 2 , -CO-G 3 , -CONHG3 oder -CO-N(G 3 ) 2 darsteUt, 
55 G 3 gerad- oder ver/weigiketiiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges Alkenyl mit 2 bis 
1 8 Kohlcnsioli jiomcn, ( 'yeloulkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Phenyl 
oder diese Wicnyl- oler Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 bis 4 Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, 
darsteUt, 

Wasscrsiol'l', Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substi- 

60 tuiert am Phen\ Irinj; mit 1 bis 4 Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darsteUt, 

E 2 gerad- oder ver/.weigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges Alkenyl mit 2 bis 
18 KohlensiolTatomcn. (ycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Phenyl 
oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 bis 3 Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, 
darsteUt; oder li 2 Hydroxy 1 oder -0E 4 , worin E 4 gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen 

65 darsteUt; oder diese Aikylgruppe, substituiert mit einer oder mehreren Gruppen -OH, -OCOE n , -OE 4 , -NCO oder -NH 2 
oder Genii sehen da von; oder diese Alkyl- oder Alkenylgruppe, unterbrochen durch eine oder mehrere Gruppen -O-, - 
Nil- oder -NE 4 - oder Gemische davon, die unsubstituiert oder mit einer oder mehreren Gruppen -Oil, oder -NII 2 
oder Genii sehen davon substituiert sein konnen, darsteUt; oder E 2 -SE 3 , -NHE 3 oder -N(E 3 ) 2 darstellt; oder E 2 
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-(CIl 2 ) m -CO-X-(Z) p -Y-E 15 

riarstellt, 

worin 

X -O Oder -N(E 16 )- darstellt, 
Y -0- oder -N(E 17 )- darstellt, 

/ (\-C t:r Alkylen, C 4 -C| 2 -Alkylen, unterbrochen durch ein bis drei Stickstoffatome, Sauerstoffatome oder ein Gemisch 
duvon darstellt, oder ^-C^-Alkylen, Butenylen, Bunnylen, Cyclohexylen cxier Phenylen, jeweils substituiert mit einer 
Ihdroxylgruppe, darstellt, 
in Null, 1 oder 2 ist, 

P I isi oder p ebenfalls Null ist, wenn X und Y -N(E 16 )- bzw. -N(Ei 7 )- darstellen, 

cine Gruppe -CO-C(E ]g )=C(lI)E|9 darstellt oder, wenn Y -N(E 17 )- darstellt, zusammen mit E J7 eine Gruppe -CO- 
( 'H=CH-CO- darstellt, worin E lg Wasserstoff oder Methyl darstellt und E 19 Wasserstoff, Methyl oder -CO-X-E^ dar- 
sielli. worin Rjq Wasserstoff, C|-C 12 -Alkyl oder eine Gruppe der Formel 



10 




(CHJ-CO — X— (Z) 



m 



20 



darslclll. 

wurin die SymboleG|, G 2 , X, X, m und pdie vorstehend definierten Bedeutungen aufweisen und E^und Ei 7 unabhan- 
pip voncinander Wasserstoff, C|-Cj 2 -Alkyl, C 3 -C 12 - Alkyl, unterbrochen durch 1 bis 3 Sauerstoffatome, darstellen oder 
Cyciohcxyl oder (VC^-Aralkyl darstellt und E )6 zusammen mit E )7 im Fall, wenn Z Ethylen darstellt, ebenfalls 
Hihylcn bildct, 
n I vxler 2 ist, 

wenn n 1 ist, E 5 CI, OE 6 oder Nl'^Tijj darstellt oder E 5 -PO(OE i2 ) 2 , -OSi(E| i) 3 oder -OCO-E n darstellt, oder gerad- oder 
vcr/.ucigikcuiges C r C 24 -Alkyl, das durch -0-, -S- oder-NEjj unterbrochen ist und das unsubstituiert oder mit -OH oder 
-(K*0-1i,| substituiert scin kann, CpCi^-CycIoalkyl, das unsubstituiert oder mit -OH substituiert ist, gerad- oder ver- 
zudiiikcniges CVCjg-Alkenyh das unsuhstituiert oder substituiert ist mit -OH, Cr-Cis-Aralkyl, -CH 2 -CHOH-E] 3 oder 
(ilyciilyl. darstellt, 

Ef, WassersiolT, gerad- oder verzweigikeiiiges Cj-C> 4 - Alkyl, das unsubstituiert oder mit einer oder mehreren Gruppen 
Oil. ()\i 4 oder NH 2 subsutuicn ist, darsicllt oder -0% -(OCH 2 CH 2 ) w OH oder -(OCH 2 CH 2 ) w OE 21 darstellt, worin w 1 
bis 12 ist und Ii 21 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt, 

H 7 und E K unabhangig WassersiolT, Alkyl mil 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges C3-Cjg- Alkyl, 
das durch -(>-, -S- oder -NE ( j- unierbrochen ist, C5-C| 2 -Cycloalkyl, C^-C^-Aryl oder Cj-C3-Hydroxylalkyl darstellen, 
oder H 7 und E 8 zusammen mit dcrn N-Aiom cincn Pyrrolidine Piperidin-, Piperazin- oder Morpholinring darstellen, 
wenn n 2 ist, E 5 cinen der zweiwenigen Resie -O-E9-O- oder -NCE^VE^-NCE^)- darstellt, 

\u } (V( VAIkylen, C 4 -C s - Aiken vlcn, C 4 -Alkinylcn, Cyclohexylen, gerad- oder verzweigtkettiges C 4 -C ]0 -Alkylen, das 
durch -()- oder durch -CH 2 -CH()ll-Cn 2 -0-E| 4 -0-CH 2 -CHOH-CH 2 - unterbrochen ist, darstellt, 
E| 0 £crjd- oder verzweigtkettiges (.\-C| 2 -AlkyIen darstellt, das durch -0-, Cyclohexylen oder 



30 



35 



40 




oder 



50 




unterbrochen sein kann, oder E 10 und E^ mit den zwei Stickstoffatomen einen Piperazinring bilden, 

E t4 gerad- oder verzweigtkettiges C 2 -C 8 -Alkylen, gerad- oder verzweigtkettiges C 4 -C|o-Alkylen, das durch -O-, Cyclo- 

alkylen, Arylen oder 
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CH 3 



5 



oder 



CH 3 



CH 3 



10 




15 



unterbrochen sein kann, darstellt, worin E7 und E 8 unabhangig Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen dar- 
stellen, oder E7 und E 8 zusammen ALkylen mit 4 bis 6 Kohlenstoffatomen, 3-Oxapentamethylen, 3-Irninopentamethylen 
20 oder 3-Methyliminopentamethylen darstellen, 

Eu Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges Cj-C 18 - Alkyl, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 -C 8 - 
Alkenyl, C 6 -C 14 -Aryl oder C 7 -C 15 -Aralkyl darstellt, 

E 12 gerad- oder verzweigtkettiges C r C 18 -Alkyl, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 -C 18 -Alkenyl, C 5 -C 10 -Cycloalkyl, C 6 - 
C 15- Aryl oder C7~Ci5-Aralkyl darstellt, 
25 E i3 H, gerad- oder verzweigtkettiges C r C 18 -Alkyl, das mit -PO(OE 12 ) 2 substituiert ist, Phenyl, das unsubstituiert oder 
substituiert ist mit OH, C7-C 15 -Aralkyl oder -CH 2 OE 12 , darstellt, 

E 3 Alkyl mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, Hydroxy alkyl mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 3 bis 18 Kohlen- 
stoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Aryl mit 6 bis 10 
Kohlenstoffatomen oder diese Arylgruppe, substituiert mit einem oder zwei Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, oder 
30 1,1 ,2,2-Tetrahydroperftuoralkyl, worin der Perfluoralkylrest 6 bis 1 6 Kohlenstoffatome aufweist, darstellt, 

L Alkylen mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Alkyliden mit 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Benzyliden, p-Xylylen oder Cy- 
cloalkyliden darstellt, und 

T -SO-, -SO r , -SO-E-SO-, -SO r E-S0 2 -, -CO-, -CO-E-CO-, -COO-E-OCO- oder -CO-NG 5 -E-NG 5 -CO- darstellt, 
worin E Alkylen mit 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Cycloalkylen mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen oder Alkylen, unterbro- 
35 chen durch oder beendet mit Cyclohexylen mit 8 bis 12 Kohlenstoffatomen, darstellt; 

G 5 G 3 oder Wasserstoff darstellt und mit der MaBgabe, dafi Ej nicht Phenylalkyl darstellt, wenn G-> E 3 SO- oder 
E3S0 2 darstellt. 

Vorzugsweise ist das neue Benzotriazol eine Verbindung der Formel T 



G 2 Cyano, E^Or-, CF 3 -, -COO-G3, -CO-NHG 3 oder -CO-N(G 3 ) 2 darstellt, 
55 G 3 Alkyl mil 1 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt, 

Ej Wasserstoff, Phenyl, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substi- 
tuiert am Phenylring mit 1 oder 2 Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt, 

E 2 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenyl, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder -CH 2 CH 2 COOG 4 , 
worin G 4 Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen darstellt oder diese Alkylgruppe, substituiert mit OH, un- 
6[) terbrochen durch ein bis sechs Atome -0-, oder sowohl substituiert mit OH als auch unterbrochen durch ein bis sechs 
Atome -O- darstellt, 

E3 Alkyl mit 8 bis 18 Kohlenstoffatomen, Aryl mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen oder diese Arylgruppe, substituiert mit 
einem oder zwei Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt und 

mit der MaBgabe, dafi E t nicht Phenylalkyl darstellt, wenn G 2 E 3 SO- oder EgSO^ darstellt. 
65 Bevorzugter ist in der Verbindung der Formel T 
G 2 Cyano, E3S0 2 -, CF 3 -, -CO-G 3 oder -CO-N(G 3 ) 2 , 
G 3 Alkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen, 
Ej Wasserstoff, Phenyl oder oc-Cumyl, 
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E2 Alky I mit 4 bis 12 Kohlenstoffatomen und 
E 3 Phenyl oder Octyi und 

mit der MaBgabe, daB nicht a-Cumyl darstellt, wenn Go E3SO2- darstellt. 

Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel I', worin G 2 CF3- darstellt, E L a-Cumyl darstellt und E2 tert-Butyl 
oder tert-Octyl darstellt, bevorzugt. 5 

Die vorliegende Erfindung betrifft ebenfalls eine Zusammensetzung, stabilisiert gegen thermischen, oxidativen oder 
durch Licht induzierten Abbau, umfassend 

(a) ein organisches Material, das thermischem, oxidativem oder durch Licht induziertem Abbau unterliegt, und 

(b) eine wirksam stabilisierende Menge einer Verbindung der Formel I, II, m oder IV. 10 

Vorzugsweise ist das organische Material ein nalurliches, halbsynthetisches oder synthetisches Polymer, insbesondere 
ein therrnoplastisches Polymer. 

Am meisten bevorzugt ist das Polymer ein Polyolefin oder Polycarbonat, insbesondere Polyethylen oder Polypropy- 
len, ganz besonders Polypropylen. 15 

In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung ist das organische Material ein Harz, aus- 
gewahlt aus der Gruppe, bestehend aus einem warmehartbaren Acrylmelaminharz, einem Acrylurethanharz, einem 
Epoxycarboxyharz, einem Silan-modifizierten Acrylmelamin, einem mit Melamin vernetzten Acrylharz mit Carbamat- 
seitengruppen oder einem mit Carbamatgruppen enthaltendem Melamin vernetzten Acrylpolyolharz. 

Am meisten bevorzugt ist das Harz ein warmehartbares Acrylmelaminharz oder ein Acrylurethanharz. 20 

In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung ist das organische Material ein Aufzeich- 
nungsmaterial. 

Die Aufzeichnungsmaterialien gemaB der Erfindung sind fur druckempfindliche Kopiersysteme, Fotokopiersysteme 
unter Verwendung von Mikrokapseln, warnieempfindliche Kopiersysteme, fotografische Materi alien und Tintenstrahl- 
druck geeignet. 25 

Die Aufzeichnungsmaterialien gemaB der Erfindung zeichnen sich durch eine unerwartete Verbesserung der Qualitai, 
insbesondere bcziiglich der Lichtcchthcit, aus. 

Die erfindungsgemaBen Aufzeichnungsmaterialien weisen den fur diebesondere Verwendung bekannten Aufbau auf. 
Sie bestehen aus einem ublichen Trager, bei spiels weise Papier oder KunststofFolie, der mit einer oder mehreren Schich- 
ten beschichtet wurde. In Abhangigkeit von der Materi alart enthalten diese Schichten die geeigneten erforderlichen 30 
Komponenten, im Fall von fotografischen Materialien beispielsweise Silberhalogenidemulsionen, Farbstoffkuppler, 
Farbstoffe und dergleichen. Material, das fur Tintenstrahldruck besonders geeignet ist, weist auf einem ublichen Trager 
eine Schicht auf, die besonders fur Druckfarbe absorbierend wirkt. Unbeschichtetes Papier kann ebenfalls fur Tinten- 
strahldruck verwendet werden. In diesem Fall wirkt das Papier gleichzeitig als Tragermaterial und als Druckfarbenab- 
sorptionsschicht. Geeignetes Material fur Tintenstrahldruck ist beispielsweise in US-A-5 073 448 (durch Bezugnahme in 35 
diese Beschreibung aufgenommen) beschrieben. 

Das Aufzeichnungsmaterial kann auch durchsichtig sein, wie beispielsweise imFall von Projektionsfolien. 

Die Verbindungen der Formel I, II, DI oder IV konnen in der Papierherstellung in das Tragermaterial bereits bei der 
Herstellung des letzteren eingearbeitet werden, zum Beispiel, indem sie zu Papierzellstoff gegeben werden. Ein weiteres 
Verfahren zum Auftragen ist das Bespruhen des Tragermaterials mit einer wasserigen Losung der Verbindungen der For- 40 
mel I, II, UJ oder IV oder die Zugabe der Verbindungen zu der Beschichtungszusammensetzung. 

Beschichtungszusammenselzungen, die fur durchsichtige, zur Projektion geeignete Aufzeichnungsmaterialien vorge- 
sehen sind, diirfen keine Teilchen enthalten, die Licht streuen, beispielsweise Pigmente und Fiillstoffe. 

Die Farbstoff-bindende Beschichtungszusammensetzung kann eine Vielzahl anderer Additive, beispielsweise Antio- 
xidantien, Lichtstabilisatoren (einschlieBlich auch UV-Absorptionsmittel, die nicht zu den UV-Absorptionsmitteln der 45 
Erfindung gehoren), Viskositatsverbesserer, Fluoreszenzaufhellungsmittel, Biozide und/oder antistatische Mittel, enthal- 
ten. 

Die Beschichtungszusammensetzung wird gewohnlich wie nachstehend hergestellt: die wasserloslichen Komponen- 
ten, beispielsweise der Binder, werden in Wasser gelost und rniteinander verruhrt. Die festen Komponenten, beispiels- 
weise Fiillstoffe und andere Additi ve, die bereits beschrieben wurden, werden in diesem wasserigen Medium dispergiert. 50 
Die Dispersion wird vorzugsweise mit Vorrichtungen, beispielsweise Ultraschallsonden, Tirbinenriihrer, Homogenisa- 
toren, Kolloidmuhlen, Kugelmuhlen, Sandmuhlen, Hochgeschwindigkeitsriihrer und dergleichen ausgefuhrt. Die Ver- 
bindungen der Formeln I, II, IK und IV konnen leicht in die Beschichtungszusammensetzung eingearbeitet werden. 

Das erfindungsgemaBe Aufzeichnungsmaterial enthalt vorzugsweise 1 bis 5000 mg/rn 2 , insbesondere 
50-1200 mg/m 2 , einer Verbindung der Formel I. 55 

Wie bereits erwahnt, umfassen die erh" ndungsgemalien Aufzeichnungsmaterialien ein breites Gebiet. Die Verbindun- 
gen der Formel I, II, HI oder IV konnen beispielsweise in druckempfindlichen Kopiersystemen verwendet werden. Sie 
konnen entweder in das Papier eingearbeitet werden, urn die mikroeingekapselten Farbstofrvorstufen vor Licht zu schut- 
zen, oder in den Binder der Entwicklerschicht, urn die dort gebildeten Farbstoffe zu schiitzen. 

Fotokopiersysteme unrer Verwendung von lichtempfindlichen Mikrokapseln, welche durch Druck entwickelt werden, 60 
sind in US-A-4 416 966, 4 483 912, 4 352 200, 4 535 050, 4 536 463, 4 551 407, 4 562 137 und 4 608 330, ebenfalls in 
EP-A-139 479, EP-A-162 664, EP-A-164 931, EP-A-237 024, EP-A-237 025 oder EP-A-260 129 beschrieben. In alien 
diesen Systemen konnen die Verbindungen in der Farbstoffempfangsschicht eingesetzt werden. Die Verbindungen kon- 
nen jedoch auch in der Donorschicht eingesetzt werden, um die Farbbildner vor Licht zu schiitzen. 

Fotografische Materialien, die stabilisiert werden konnen, sind fotografische Farbstoffe und Schichten, die solche 65 
Farbstoffe oder Vorstufen davon enthalten, z. B. fotografisches Papier und fotografische Folien. Geeignete Materialien 
sind beispielsweise in US-A-5 364 749 (durch den Hinweis in die Beschreibung aufgenommen) beschrieben. Die \fer- 
bindungen der Formel I, II, III oder IV wirken hier als IJV-Filter gegen elektrostatische Blitze. In farbfotografischen Ma- 
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icrialien werden Kuppler und Farbstoffe ebenfalls gegen photochemische Zersetzung geschutzt. 

Die vorliegenden Verbindungen konnen fur alle Arten farbfotografischer Materialien verwendet werden. Beispiels- 
wcise konnen sie fur Farbabzugspapier, Farbumkehrpapier, direkt-positives Farbpapier, Farbnegativfilm, Farbpositiv- 
(i Im, FarbumkehrfUm usw. verwendet werden. Sie werden vorzugsweise unter anderem fur farbfotografische Materia- 

s lien, die ein Umkehrsubstrat enthalten, cxier zur Herstellung von Positiven verwendet. 

Farbfotografische Aufzeichnungsmaterialien enthalten gewohnlich einen Trager, eine blauempfindliche und/oder 
grunempfindliche und/oder rotempfindliche Silberhalogenidemulsionsschicht und, falls erwunscht, eine Schutzschicht, 
wobei die Verbindungen vorzugsweise entweder in der grunempfindlichen oder in der rotempfindlichen oder in einer 
Schicht zwischen griinempfindlicher und rolemptindlicher Schicht oder in einer Schicht auf den Silberhalogenidemulsi- 

h» onsschichten vorliegen. 

Die Verbindungen der Formeln I, n, III oder IV konnen in Aufzeichnungsmaterialien auf der Grundlage der Prinzipien 
iter Photopolymerisauon, Photoplastifizierung oder AufreiBen von Mikrokapseln oder in Fallen, in denen warmeemp- 
fimlliche und lichtempfindiiche Diazoniumsalze, Leukofarbstoffstoffe miteinem Oxidationsmittel oder Farhstoffl actone 
mil Ixwis-Sauren verwendet werden, angewendet werden. 
i ^ AuBerdem konnen sie in Aufzeichnungsmaterialien fur Farbstoffdiffusionstransferdruck, Therrnowachstransferdruck 
und nicht-Matrixdruck oder zur Verwendung mit elektrostatischen, elektrographischen, elektrophoretischen, magneto- 
^raphischen und Laser-elektrophoiographischen Druckern und Stift-Plottern verwendet werden. Von den vorstehenden 
Anl /.cichnungsmateri alien fur FarbstotYdilTusionstransferdruck sind beispielsweise jene, beschrieben in EP-A-507 734, 
hevor/ugt. 

jvi Sic konnen auch in Druckfarbcn, beispielsweise fur Tintenstrahldruck, wie z. B. zusatzlich in US- A- 5 098 477 (durch 
iliescn ITinweis in dieOftenbarung aufgenommen) beschrieben, verwendet werden. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungen zcigen ausgezeichnete hydrolytische Stabilitat, Handhabung und Lagerungs- 
suhilital sowie gute Bestandigkeit gegen Extraktionsvermogen, wenn sie in einer stabilisierten Zusammensetzung vor- 
liegen. 

?s Die Vorgehensweise zur Herstellung der vorliegenden Verbindungen wird im Stand der Technik beschrieben. Die er- 
I'onlcr lichen Zwischenprodukte zur Herstellung der vorliegenden Verbindungen sind groBlenleils Handelsgegenstiinde. 
Bevorzugtc Verbindungen sind jene, worin X und Y -O- sind; insbesonderc jene, worin sowohl X als auch Y -O- sind. 
Im allgemeinen schlieBen Polymere, die stabilisiert werden konnen, ein: 

My I . Polymere von Monoolefincn und Diolefinen, beispielsweise Polypropylen, Polyisobutylen, Polybut-l-en, Poly- 

4-inethylpent-l-en, Polyisopren oder Polybutadien, sowie Polymere von Cycloolefinen, beispieLsweise Cyclopen- 
tcn oder Norbornen, Polycthylcn (das gegebenenfalls vernetzt sein kann), z. B. hochdichtes Polyethylen (HDPE), 
niederdichtes Polyethylen (LDPE), linear niederdichtes Polyethylen (LLDPE), verzweigtes niederdichtes Polyethy- 
len (BLDPE). 

ts Pol yolc fine, d. h. Polymere von Monooleftnen, die im vorangehenden Absatz beispielhaft angegeben wurden, vor- 

zugsweise Polyethylen und Polypropylen, konnen durch unterschiedliche, insbesondere durch die nachstehenden 
Verfahren, hergestellt werden: 

a) Radikalische Poly merisai ion (norrnalerweise unter Hochdruck und bei erhohter Temperatur). 

b) Katalytische Polymerisation unter Verwendung eines Katalysators, der norrnalerweise ein oder mehi als ein Me- 
4i) tall der Gruppen IVb, Vb, VIb oder VIII des Periodensysterns der Elemente enthalt. Diese Metalle haben gewohn- 
lich einen oder mehr als einen Ligandcn, im allgemeinen Oxide, Halogenide, Alkoholate, Ester, Ether, Amine, Al- 
kyle, Alkenyle und/oder Aryle, die entwederTC- oder O-koordiniert sein konnen. Diese Metallkomplexe konnen in 
freicr Fonu oder fixicrt an Substraten vorliegen, im allgemeinen an aktiviertem Magnesiumchlorid, Htan(III)chlo- 
rid, Aluminiuinoxid oder Siliciunidioxid. Diese Katalysatoren konnen in dem Polymerisationsmedium loslich oder 

45 unloslich sein. Die Katalysatoren konnen als solche bei der Polymerisation verwendet werden oder zusatzliche Ak- 

livaioren konnen verwendet werden, ini allgemeinen Metallalkyle, Metallhydride, Metallalkylhalogenide, Metallal- 
kyloxide oder Metal lalkyloxane, wobei die Metalle Elemente der Gruppen la, Ha und/oder Dla des Periodensysterns 
der Elemente sind. Die Aktivatoren konnen zweckmaBigerweise mit zusatzlichen Ester-, Ether-, Amin- oder Sily- 
leihergruppen modifiziert sein. Diese Katalysatorsysteme werden gewohnlich Phillips-, Standard Oil Indiana-, 

50 Ziegler(-Natta)-, TNZ(DuPonl)-, Metallocen- oder Single site-Katalysatoren (SSC) genannt. 

2. Gemische von Polymeren, die unter 1) angefuhrt wurden, zum Beispiel Gemische von Polypropylen mit Polyi- 
sobutylen, Polypropylen mit Polyethylen (zum Beispiel PP/HDPE, PP/LDPE) und Gemische von verschiedenen 
Polyethylenarten (zum Beispiel LDPE/HDPE). 

3. Copolymere von Monoolefincn und Diolefinen miteinander oder mit anderen Vinylmonomeren, zum Beispiel 
55 liihylen/ Propylen-Copolymere, linear niederdichtes Polyethylen (LLDPE) und dessen Gemische mit niederdich- 

lem Polyethylen (LDPH), Propylen/But-l-en-Copolymere, Propylen/Isobutylen-Copolymere, Hthylen/But-l-en- 
Copolymere, Ethylen/Hexen-Copolymere, Ethylen/Methylpenten-Copolymere, Ethylen/Hepten-Copolymere, 
I ithy len/Octen-Copoly mere, Propylen/B utadien-Copolymere, Isobutylen/Isopren-Copolymere, Ethylen/Alkylacry- 
lat -Copolymere, Emylen/Alkylmethacrylat-Copolymere, Ethylen/Vmylacetat-Copolymere und deren Copolymere 

60 mit. Kohlenmonoxid oder Ethylen/Acrylsaure-Copolyrnere und deren Salze (Toromere) sowie Terpolyrnere von 

Elhylen mit Propylen und einem Dien, wie Hexadien, Dicyclopentadien oder Ethyhden-Norbornen sowie Gemische 
von solchen Copolymeren miteinander und mit Polymeren, die in 1) vorstehend angefuhrt wurden, zum Beispiel 
Polypropylen/Ethylen-Propylen-Copolymere, LDPE/Ethylen-Vinylacetat-Copolymere (EVA), LDPE/Ethylen- 
Acrylsaure-Copolymere (EAA), LLDPE/EVA, LLDPE/EAA und alternierende oder statistische PolyaLkylen/Koh- 

65 lenmonoxid-Copolymere und Gemische davon mit anderen Polymeren, z. B. Polyamiden. 

4. Kohlenwasserstofifharze (zum Beispiel C5-C9) einschlieBlich hydrierte Modifizierungen davon (zum Beispiel 
Klebrigmacher) und Gemische von Polyalkylenen und Starke. 

5. Polystyrol, Poly-(p-methylstyrol), Poly-(a-methylstyrol). 
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6. Copolymere von Styrol oder a-Methylstyrol mit Dienen oder Acrylderivaten, wie zum Beispiel Styrol/Butadien, 
Styrol/Acrylnitril, Styrol/Alkylmethacrylat, Styrol/Butadien/ Alkylacrylat, Styrol/Buladien/Alkylmethacrylat, Sly- 
rol/Maleinsaureanhydrid, Styrol/Acrylnitril/Methylacrylat; Gemische hoher Schlagfestigkeit aus Styrolcopolymeri- 
saten und anderem Polymer, zum Beispiel Polyacrylat, ein Dienpolymer oder ein Ethylen/Propylen/Dienterpoly- 
mer, und Blockcopolymere von Styrol, zum Beispiel Styrol/Butadien/Styrol, Styrol/Isopren/Styrol, Styrol/Ethylen/ 5 
Butylen/Slyrol oder Styrol/Ethylen/Propylen/Styrol 

7. Pfropfcopolymere von Styrol oder a-Methylstyrol, zum Beispiel Styrol auf Polybutadien, Slyrol auf Polybuta- 
dien-Styrol oder Polybutadien-Acrylnitril-Copolymere; Styrol und Acrylnitril (oder Methacrylnitril) auf Polybuta- 
dien; Styrol, Acrylnitril und Methylmethacrylat auf Polybutadien; Styrol und Maleinsaureanhydrid auf Polybuta- 
dien; Slyrol, Acrylnitril und Maleinsaureanhydrid oder Maleinsaureimid auf Polybutadien; Styrol und Maleimid auf 10 
Polybutadien; Styrol und Alkylacrylate oder -methacrylate auf Polybutadien, Styrol und Acrylnitril auf Ethylen/ 
Propylen/Dien-Terpolymeren, Styrol und Acrylnitril auf Polyalkylacrylaten oder Polyalkylmethacrylaten, Styrol 
und Acrylnitril auf Acrylat/Butadien-Copolymeren sowie Gemische davon mit den unter 6) aufgefiihrten Copoly- 
meren, zum Beispiel die Copolymergemische, bekannt als ABS-, MBS-, ASA- oder AES -Polymere. 

8. Halogenhaltige Polymere, wie Polychloropren, chlorierte Kautschuke, chloriertes oder sulfochlorierles Poly- 15 
ethylen, Copolymere von Ethylen und chloriertem Ethylen, Epichlorhydrin-Homo- und -Copolymere, insbesondere 
Polymere aus halogenhaltigen Vinylverbindungen, zum Beispiel Polyvinylchlorid, Polyvinylidenchlorid, Polyvi- 
nyifluorid, Polyvinylidenfluorid sowie Copolymere davon, wie VmylchloridWinylidenchlorid-, Vmylchlorid/Vi- 
nylacetat- oder XlnylidenchloriaYVinylacetat-Copolymere. 

9. Polymere, die abgeleitet sind von a,p-ungesattigten Sauren und Derivaten davon, wie Polyacrylate und Polyme- 20 
th aery late, Polymethylmethacrylate, Polyacrylamide und Polyacrylnitrile, schlagzah modifiziert mit Butylacrylat. 

10. Copolymere von Monomeren, die unter 9) aufgefuhrt wurden, miteinander oder mit anderen ungesattigten Mo- 
nomeren, zum Beispiel Acrylnitril/Butadien-Copolymere, Acrymitril/Alkylacrylat-Copolymere, Acrylnitril/Al- 
koxyalkylacrylat- oder AcrylnitriUVinylhalogenid-Copolymere oder ActybitriyAlkylmethacrylat/Butadien-Terpo- 
lymere. 25 

11. Polymere, die von ungesiittigten Alkoholen und Aminen abgeleitet sind, oder Acylderivale davon oder AceLale 
davon, wic Polyvinylalkohol, Polyvinylacctat, Polyvinylstcarat, Polyvinylbcnzoat, Polyvinylmalcat, Polyvinylbu- 
tyral, Polyallylphthalat oder Polyallylmelamin sowie deren Copolymere mit Olefinen, die unter 1) vorstehend er- 
wahnt wurden. 

1 2. Homopolymere und Copolymere von cyclischen Ethern, wie Polyalkylenglycole, Polyethylenoxid, Polypropy- 30 
lenoxid oder Copolymere davon mit Bisglycidylethem. 

13. Poiyacetale, wie Polyoxymethylen und jene Polyoxymethylene, die Ethylenoxid als Comonomer enthalten, Po- 
ly acetate, modifiziert mit thermoplastischen Polyurethanen, Acrylaten oder MBS. 

14. Polyphenylen oxide und -sulfide und Gemische von Polypheny lenoxiden mit Styrolpolymeren oder Poly- 
amiden. 35 

15. Polyurethane, die einerseits von Polyethem, Polyestern oder Polybutadienen mit endstandigen Hydroxy lgrup- 
pen und andererseits von aliphatischen oder aromatischen Polyisocyanaten sowie \brstufen davon abgeleitet sind. 

16. Poly amide und Copotyamide, die abgeleitet sind von Di aminen und Dicarbonsauren und/oder von Aminocar- 
bonsauren oder den entsprechenden Lactamen, wie Polyamid 4, Polyamid 6, Polyamid 6/6, 6/10, 6/9, 6/12, 4/6, 
12/12, Polyamid 11, Polyamid 12, aromatische Polyamide, ausgehend von m-Xyloldiamin und Adipinsaure; Poly- 40 
amide, hergesteilt aus Hexamethylendiamin und Isophthalsaure oder/und Terephthalsaure und gegebenenf alls" mit 
einem Elastomer als Modifizierungsmittel, zum Beispiel Poly^^^-trimethylhexamediylenterephdialanud oder 
Poly-m-phenylenisophthalamid; und auch Blockcopolymere der vorstehend angefuhrten Polyamide mit Polyole- 
finen, Olefin-Copolymeren, Ionomeren oder chemisch gebundenen oder gepfropften Elastomeren; oder mit Polyet- 
hern, zum Beispiel rnit Polyethylenglycol, Polypropylenglycol oder Polytetramethylenglycol; sowie Polyamide 45 
oder Copoly amide, modifiziert mit EPDM oder ABS, und Polyamide, die wahrend der Herslellung kondensiert wer- 
den (RIM-Polyamid-Systeme). 

17. Polyharnstoffe, Polyimide, Polyamid-lmide, und Polybenzimidazole. 

18. Polyester, die abgeleitet sind von Dicarbonsauren und Diolen und/oder von Hydroxycarbonsauren oder den ent- 
sprechenden Lactonen, wie Polyethylenterephthalat, Polybutylenterephthalat, Poly-l,4-dimethylolcyclohexanter- 50 
ephthalat und Polyhydroxybenzoate sowie Block-Copolyether-Ester, abgeleitet von Polyethern mit Hydroxy lend- 
gruppen und auch Polyester, modifiziert mit Polycarbonaten oder MBS. 

19. Polycarbonate und Polyestercarbonate. 

20. Polysulfone, Polyethersulfone und Polyetherketone. 

21 . Vemetzte Polymere, abgeleitet von Aldehyden einerseits und Phenolen, Hamstoffen und Melaminen anderer- 55 
seits, wie Phenol/Formaldehydharzen, Hamstoft/r-'ormaldehydharzen und Melamin/Pormaldehydharzen. 

22. Trocknende und nichttrocknende Alkydharze. 

23. Ungesattigte Polyesterharze, abgeleitet von Copolyestein gesattigter und ungesattigter Dicarbonsauren rnit 
mehrwertigen Alkoholen und Vinylverbindungen als Vernetzungsmittel und auch halogenhaltige Modifizierungen 
davon niederer Entflammharkeit. 60 

24. Vemetzbare Acrylharze, abgeleitet von substituierten Acrylaten, wie Epoxy acrylaten, Urethanacrylaten oder 
Polyesteracrylaten. 

25. Alkydharze, Polyesterharze und Acrylatharze, vernetzt mit Melaminharzen, Hamstoffharzen, Polyisocyanaten 
oder Epoxidharzen. 

26. Vemetzte Epoxidharze, abgeleitet von Polyepoxiden, zum Beispiel von Bisglycidylethem oder von cycloali- 65 
phatischen Diepoxiden. 

27. Natiirliche Polymere, wie Cellulose, Kaulschuk, Gelatine und chemisch modifizierte homologe Derivate da- 
von, wie Celluloseacetate, Cellulosepropionate und (!ellulosebutyrate oder die Celluloseether, wie Methylcellulose; 
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sowie Naturharze und deren Derivate. 

28. Gemische von Polymeren, die vorstehend genannt wurden (Polymerblends), zurn Beispiel PP/EPDM, Poly- 
amid/EPDM oder ABS, PVC/EVA, PVC/ABS, PVC/MBS, PC/ABS, PBTP/ABS, PC/ ASA, POPBT, PVC/CPE, 
PVC/Acryiate, POM/thermoplastisches PUR, PC/thermoplastisches PUR, POM/Acrylat, POM/MBS PPO/ HTPs' 

5 PPO/PA 6,6 und Copolymers PA/HDPE, PA/PP, PA/PPO. 

29. Naturlich vorkommende und synthetische organische Materialien, die rein monomere Verbindungen oder Ge- 
mische solcher Verbindungen sind, zum Beispiel Mineralole, tierische und pflanzliche Fette, Ol und Wachse oder 
Ole, Fette und Wachse, basierend auf synthetischen Estern (zum Beispiel Phthalaten, Adipaten, Phosphaten oder 
Trimellitaten) und auch Gemische von synthetischen Estern mit Mineralolen in beliebigen Gewichtsverhaltnissen, 

it) im allgemeinem jene, die als Spinnmittel verwendet werden, sowie wasserige Emulsionen solcher Materialien. 

30. Wasserige Emulsionen naturlichen oder synthetischen Kautschuks, zum Beispiel naturlicher Latex oder Latizes 
von carboxylierten Styrol/Buiadien-Copolymeren. 

31. Polysiloxane, wie die weichen hydrophilen Polysiloxane, die zum Beispiel in der US-Patentschrift Mr. 4 259 
467 beschrieben wurden, und die harten Polyorganosiloxane, die zum Beispiel in der US-Patentschrift Nr. 4 355 147 

is beschrieben wurden. 

32. Polyketimine in Kombination mit ungesattigten acrylischen Polyacetoacetatharzen oder mit ungesattigten 
Acrylharzen. Die ungesattigten Acrylharze schlieBen die Urethanacrylate, Polyetheracrylate, Vinyl- oder Acrylco- 
polymere mit ungesattigten Seitengruppen und die acrylierten Melamine ein. Die Polykelimine werden aus Poly- 
aminen und Ketonen in Gegenwart eines Saurekatalysators hergestellt. 

20 33. Strahlungshartbare Massen, enthaltend ethylenisch ungesattigte Monomere oder Oligomere und ein polyunge- 

sattigtes aliphatisches Oligomer. 

34. Epoxymelaminharze, wie lichtstabile Epoxyharze, vernetzt mit einem epoxyfunktionell coverethertem Mela- 
minharz mit hohem Feststoffanteil, wie LSE 4103 (Monsanto). 

25 Im allgemeinen werden die Verbindungen der vorliegenden Erflndung in einer Menge von etwa 0,01 bis etwa 5 Gew.- 
% der stabilisierten Masse angewendet, obwohl dies mil dem besonderen Substrat und der Anwendung schwanken wird. 
Ein vortcilhaftcr Bcrcich bctragt etwa 0,05 bis etwa 3%, insbesonderc 0,05 bis etwa 1%. 

Die Stabilisatoren der vorhegenden Erfindung konnen leicht in organische Polymere durch ubliche Techniken in jeder 
geeigneten Stufe vor der Herstellung der Formgegenstande davon eingegeben werden. Zum Beispiel kann der Stabilisa- 

30 tor mit dem Polymer in Trockenpulverform vermischt werden oder eine Suspension oder Emulsion des Stabilisators 
kann mit einer Losung, Suspension oder Emulsion des Polymers vermischt werden. Die erhaltenen stabilisierten Poly- 
mermassen der Erflndung konnen gegebenenfalls auch etwa 0,01 bis etwa 5%, vorzugsweise etwa 0,025 bis etwa 2%, 
insbesondere etwa 0,1 bis etwa 1 Gew.-%, verschiedene ubliche Additive enthalten, wie die nachstehenden aufgefuhrten 
Materialien oder Gemische davon. 

35 L Antioxidantien 

1.1. Alkylierte Monophenole, zum Beispiel 
2,6-Di-tert.butyl-4-methylphenol 
2-tert.Butyl-4,6-dimethylphenol 
2,6-Di-tert.butyl-4-ethylphenol 

40 2,6-Di-tert.butyl-4-n-butylphenol 

2,6-Di-tert.butyl-4-iso-butylphenol 

2,6-Dicyclopentyl-4-methylphenol 

2-(a-Methylcyclohexyl)-4,6-dimethylphenol 

2,6-Dioctadecyl-4-methylphenol 
45 2,4,6-Tricyclohexylphenol 

2,6-Di-tert.butyl-4-methoxymethylphenol. 

1.2. Alkylierte Hydrochinone, zum Beispiel 
2,6-Di-tert.butyl-4-methoxyphenol 

2.5- Di-tert.butylhydrochinon 
50 2,5-Di-tertamylhydrochinon 

2.6- Diphenyl-4-octadecyloxyphenol. 

1.3. Hydroxylierte ThiodiphenyLether, zum Beispiel 
2,2-Thiobis(6-tert.butyl-4-methylphenol) 
2,2'-Thiobis(4-octylphenol) 

55 4,4'-Thiobis(6-tert.butyl-3-methylphenol) 
4,4-'rhiobis(6-tert.butyl-2-methylphenol). 

1.4. Alkylidenbisphenole, zum Beispiel 
2,2'-Methylenbis(6-tert.butyl-4-methylphenol) 
2,2-Methylenbis(6-tert.butyl-4-ethylphenol) 

60 2,2'-Methy1enbis[4-methyl-6-(a-methylcyclohexy])phenol] 

2,2'-Methylenbis(4-methyl-6-cyclohexylphenol) 

2,2'-Methylenbis(6-nonyl-4-methylphenol) 

2,2-Methylenbis[6-(a-methylbenzyl)-4-nonylphenol] 

2,2'-Methyienbis[6-(a,a-dimethylbenzyl)-4-nonylphenol] 
65 2,2-Methylenbis(4,6-di-tert.butylphenol) 

2,2'-Ethylidenbis(4,6-<li-tert.butylphenol) 

2,2'-Ethylidenbis(6-tert.butyl-4-isobutylphenol) 

4,4'-Methylenbis(2,6-di-tert.butylphenol) 
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4,4'-Metbylenbis(6-tert.butyl-2-methylphenol) 

1 , 1 -Bis(5-ten^butyl-4-hydroxy-2-methylphenyl)butan 

2,6-Di(3-tert.butyl-5-methyl-2-hydroxybenzyl)-4-methylpheno! 

1 , 1 ,3-Tris(5-tert.-butyl-4-hydroxy-2-methylphenyI)butan 

l,l-Bis(5-tert.butyL-4-hydroxy-2-methylphenyl)-3-n-dodecylmercaptobutan 

ELhylenglycolbis[3,3-bis(3'tert.butyl-4-hydroxyphenyl)butyrat] 

DiC3-tert.butyl-4-hydroxy-5-methylphenyl)dicyclopentadien 

Di[2-(3'-terL-butyl-2'-hydroxy-5*-methylben2yI)-6-tert.butyM-methylphenyl]terepht 

1.5. Benzylverbindungen, zum Beispiel 

l,3,5-Tri(3,5-di-ten.butyl-4-hydroxybenzyl>2,4,6-trimethylbenzol 1( 
Di(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxybenzyl)sulfid 

3,5-Di-tert.butyl-4-hydroxybenzylmercaptoessigsaureisooctylester 
Bis(4-lert.butyl-3-hydroxy-2,6-diniethy]ben7.yl)dithiolterephtha!at 
l T 3,5-Tris-(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxybenzyl)isocyanurat 

l,3,5-Tris(4-tert.butyl-3-hydroxy-2,6-dimethylbenzyl)isocyanurat i; 

3.5- Di-tert.butyL-4-hydroxybenzylphosphorsauredioctadecylester 
Calciumsalz von 3,5-Di-terLbutyl-4-hydroxybenzylphosphorsauremonoethylestei: 

1.6. Acylaminophenole, zum Beispiel 
Laurinsaure-4-hydroxyanilid 

Stearinsaure-4-hydroxyanilid 0( 

2,4-Bis-(octylniercapto)-6-(3,5-tert.butyl-4-hydroxyanilino)-s-triazin 

Octyi-N-(3,5-di-tert.bur.yl-4-hydroxyphenyl)carbainat. 

1.7. Ester von P-(3^-Di-tert.butyl-4-hydroxyphenyl)-propionsaure mit ein- oder mehrwertigen Alkoholen, z. B. mit 
Methanol 

Octadecanol ^ 5 

1 .6- Hexandiol 
Ncopcntylglycol 
Thiodiethylenglycol 
Triethanolamin 

Diethylenglycol 3Q 

Triethylenglycol 

Pentaerythrit 

Tris(bydroxyethyl)isocyanurat 
Dihydroxyethyloxalsauredianiid 

Triisopropanolamin. 35 

1.8. Ester von P-(5-tert.Butyl-4-hydroxy-3-methylphenyl)propionsaure mit ein- oder mehrwertigen Alkoholen, z.B. 
mit 

Methanol 
Octadecanol 

1 ,6-Hexandiol 40 

Neopentylglycoi 

Thiodiethylenglycol 

Triethanolamin 

Diethylenglycol 

Triethylenglycol 45 
Pentaerythrit 

Tris(hydroxyethyl)isocyanurat 

Dihydroxyethyioxaisaurediamid 

Triisopropanolamin. 

1.9. Amide von P-(3,5-Di-tert.butyl-4-hydroxyphenyl)propionsaure, z. B. 50 
N,N*-Di(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxyphenylpropionyi)hexamethylendiamin 
N T ^-Di(3,5-di-tert.butyl-4-hyaxoxyphenylpropionyl)trimethylendiamin 
NJ s T-Di(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxyphenylpropionyl)hydrazin. 

1.10. Diarylamine, zum Beispiel 

Diphenylamin, n-Phenyl-l-naphthylamin, N-(4-tert-Octylphenyl)-l-naphmylamin, 4,4 , -Di-tert-octyldiphenylamin, Re- 55 
aktionsprodukt von N-Phenylbenzylamin und 2,4,4-Trimethylpenten, Reaktionsprodukt von Diphenylamin und 2,4,4- 
Trimethylpenten, Reaktionsprodukt von N-Phenyl- 1-naphthylamin und 2,4,4-Trimethylpenten. 
2. UV-Absorptionsmittel und Lichtstabilisatoren 

2.1. 2-(2,-Hydroxyphenyl)benzotriazole, zum Beispiel die 5'-Methyl-, 3',5-Di-tert.butyl-, 5'-tert.Butyl-, 5'-(l, 1,3,3- 
Tetramethylbutyl)-, 5-Chlor-3',5 , -di-tert.but.yl-, 5-Chlor-3 , -tert..butyl-5'-m ethyl-, 3'-seaButyl-5'-fert.-butyl-, 4'-0ctoxy-, 60 
3\5-Di-tert.amyh 3',5 , -Bis(a,a-dimethylbenzyl), 3 -ten.Butyl-5-(2-((o-hydroxyocta-(ethylenoxy)carbonyl)ethyl)-, 3'- 
Dodecyl-5-methyl-, 3'-tert.Butyl-5'-(2-octyloxycarbonyl)ethyl- und dodecylierte 5-MethyIderivate. 

2.2. 2-Hydroxybenzophenone, zum Beispiel die 4-Hydroxy-, 4-Methoxy-, 4-Octoxy-, 4-Decyloxy-, 4-Dodecyloxy-, 
4-Benzyloxy-, 4,2',4-Trihydroxy- und 2 , -Hydroxy-4,4'-dimethoxy-Derivate. 

2.3. Ester von gegebenenfalls substituierten Benzoesauren, zum Beispiel Phenylsalicylat, 4-tert.Butylphenylsalicylat, 65 
Octylphenylsalicylat, Dibenzoylresorcin, Bis(4-tert.butylbenzoyl)resorcin, Benzoyiresorcin, 3,5-Di-terLbutyl-4-hy- 
droxybenzoesaure-2,4-di-tert.-butylphenylester und 3,5-Di-tert.butyl-4-hydroxybenzoesaurehexadecylester. 

2.4. Acrylate, zum Beispiel a-(:yano-P,P-diphenylacrylsaureethylester oder -isooctylester, a-Carbomethoxyzimtsau- 
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remethylester, a-Cyano-p-methyl-p-methoxyzimtsauremethylester oder -butylester, a-Carbomethoxy-p-methoxyzimt- 
sauremethylester,N-(P-Carbomethoxy-P-cyanovinyl)-2-methylindolin. 

2.5. Nickelverbindungen, zum Beispiel Nickelkomplexe von 2,2'-Thiobis[4-(l,l,3,3-tetramcthylbutyl)phenol], wie 
der 1 : 1 - oder 1 : 2-KompLex, gegebenenfalls mit zusatzlichen Liganden, wie n-Butylamin, Triethanolamin oder N-Cy- 

5 clohexyldiethanolarnin, Nickeldibutyldithiocarbamat, Nickelsalze von 4-Hydroxy-3,5-di-tert.butylbenzylphosphonsau- 
remonoalkylestern, z. B. die Methyl-, Ethyl- oder Butylester, Nickelkomplexe von Ketoximen, z. B. von 2-Hydroxy-4- 
methylphenylundecylketoxim, Nickelkomplexe von l-Phenyl-4-lauroyl-5-hydroxypyrazol, gegebenenfalls mit zusatzli- 
chen Liganden. 

2.6. Sterisch behinderte Amine, zum Beispiel Bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidyl)sebacat, Bis(l,2,2,6,6-penLamethylpi- 
10 peridyl)sebacat, Bis(l,2,2,6,6-pentamethylpipen^yl)n-butyl^ das Kondensati- 

onsprodukt von l-(2-IIydroxyethyl)-2,2,6,6-tetraniethyl-4-hydioxypiperidin und Bernsteinsaure, das Kondensationspro- 
dukt von N,>T(2,2,6,6-Tetramet.hylpip€ridyl)hexamethylendiaiiiin und 4-tert.Octylamino-2,6-dichlor-s-triazin, Tris- 
(2,2,6,6-telramethylpiperidyl)nitri1otriacer.at, Tetrakis<2,2,6.6-tetraTTiethyl-4-pipendyl)-l,2,3,4-butantetracarboxy1a^ 
UXl,2-Emandiyl)bis-(3,3,5,5-tetrame^ 

is 2.7. Oxalsaurediamide, zum Beispiel 4,4'-Dioctyloxyoxanilid, 2,2 , -Dioctyloxy-5,5'-di-tert.butyloxanilid, 2,2'-Didode- 
cyloxy-5,5'-di-tert.butyloxanilid, 2-Ethoxy-2'-ethyloxanilid, N,N , -Bis(3-dimethylaminopropyl)oxaiamid, 2-Ethoxy-5- 
tert.-butyl-2'-ethyloxaniiid und deren Gemisch mit 2-Ethoxy-2'-ethyi-5,4 -di-tert.butyloxanilid und Gemische von ortho- 
und paramethoxy- sowie von o- und p-ethoxydisubstituierten Oxaniliden. 

2.8. Hydroxyphenyl-s-triazine, zum Beispiel 2,6-Bis-(2,4-dimethylphenyl)-4-(2-hydroxy-4-octyloxyphenyl)-s-tria- 

20 zin; 2,6-Bis-(2,4-dimethylphenyl)-4-(2,4-dihydroxyphenyl)-s-triazin; 2,4-Bis-(2,4-dihydroxyphenyl)-6-(4-chlorphe- 
nyl)-s-triazin; 2,4-Bis[2-hydroxy-4-(2-hydroxyethoxy)phenyl]-6-(4-chlorphenyl)-s-triazin; 2,4-Bis[2-hydroxy-4-(2-hy- 
droxyethoxy)phenyl]-6-(2 J 4-dimethylphenyl)-s-triazin; 2,4-Bis[2-hydroxy-4-(2-hydroxyethoxy)phenyl]-6-(4-bromphe- 
nyi)-s-triazin; 2,4-Bis[2-hyd^oxy-4-(2-acetoxyemoxy)phenyl]-6-(4-chlorphenyl)-Vtriazin; 2,4-Bis(2,4-dihydroxyphe- 
nyi)-6-(2,4-dimethylphenyl)-s-triazin. 

25 3. Metalldesaktivatoren, zum Beispiel N,N-Diphenyloxalsaurediamid, N-Salicylal-N'-salicyloylhydrazin, N,N'-Bis- 
(salicyloyl)hydrazin, N,N'-Bis(3, 5-di-tert.butyl-4-hydroxyphenylpropionyl)hydrazin, 3-Salicyloylaimno- 1 ,2,4-uiazol, 
Bis-(bcnzylidcn)oxalsaurcdihydrazid. 

4. Phosphite und Phosphonite, zum Beispiel Triphenylphosphit, Diphenylalkylphosphite, Phenyldialkylphosphite, 
Tri(nonylphenyl)phosphit, Trilaurylphosphit, Trioctadecyiphosphit, Distearylpentaerythritdiphosphit, *Tris(2,4-di- 

30 tert.butylphenyl)phosphit, Diisodecylpentaerythritdiphosphit, Di(2,4,6-tri-tert.-butylphenyl)pentaerythritdiphosphit, 
Di(2,4-di-tert.-butyl-6-methylphenyl)pentaerythritdiphosphit, Di(2,4-di-tert,-butylphenyl)pentaerythritdiphosphit, Tri- 
stearylsorbittriphosphit, Tetrakis-(2,4-di-tert.butylphenyl)-4,4 , -diphenylylendiphosphonit. 

5 . Verbindungen, die Peroxid beseitigen, zum Beispiel Ester von (5-Thiodipropionsaure, zum Beispiel Lauryl-, Steary l- 
, Myristyl- oder Tridecylester, Mercaptobenzimidazol oder das Zinksalz von 2-Mercaptobenzimidazol, Zinkdibutyldit- 

35 hiocarbamat, Dioctadecyldisulfid, Pentaerythrittetrakis (P-dodecylmercapto)propionat. 

6. Hydroxylamine, zum Beispiel N,N-Dibenzylhydroxylamin, N,N-Diethylhydroxylamin, N,N-Dioctylhydroxylamin, 
N.N Dilaurylhydroxylamin, N,N-Diletradecylhydroxylamin, N,N-Dihexadecylhydroxylamin, N^-Dioctadecylhydrox- 
ylaisin, N-Hexadecyl-N-octadecylhydroxylamin, N-Heptadecyl-N-octadecylhydroxylanun, N,N-Dialkylhydroxylamin, 
abgeleitet von hydriertem Talgamin. 

40 7. Nitrone, zum Beispiel N-Benzyl-a-phenylnitron, N-Ethyl-a-methylnitron, N-Octyl-a-heptylnitron, N-Lauryl-a- 
undecylnitron, N-Tetradecyl-a-tridecylnitron, N-Hexadecyl-a-pentadecylnitron, N-Octadecyl-a-heptadecylnitron, N- 
Hexadecyl-a-heptadecylnitron, N-Octadecyl-a-pentadecylnitron, N-Heptadecykx-heptadecylnitron, N-Octadecyl-a- 
hexadecyinitron, Nitron, abgeleitet von N,N-Dialkylhydroxylamin, abgeleitet von hydriertem Talgamin. 

8. Polyamidstabilisatoren, zum Beispiel Kupfersalze in Kombination mit Jodiden und/oder Phosphorverbindungen 
45 und Salze von zweiwertigem Mangan. 

9. Basische Costabilisatoren, zum Beispiel Melamin, Polyvinylpyrrolidon, Dicyandiamid,Triallylcyanurat, Hamstoff- 
derivate, Hydrazinderivate, Amine, Polyarnide, Polyurelhane, Alkalimetallsalze und Erdalkalimetallsalze von hoheren 
Fettsauren, zum Beispiel Ca-Stearat, Zn-Stearat, Mg-Stearat, Na-Ricinoleat und K-Palmitat, Antimonpyrocatecholat 
oder Zinkpyrocatecholat. 

50 10. Kernbildungsmittel, zum Beispiel 4-tert.Butylbenzoesaure, Adipinsaure, Diphenylessigsaure. 

11. Fiillstoffe und Verstarkungsmittel, zum Beispiel Calciumcarbonat, Silicate, Glasfasem, Asbest, Talkum, Kaolin, 
Glimmer, Bariumsuifat, Metalloxide und Hydroxide, RuB, Graphit. 

1 2. Andere Additive, zum Beispiel Weichmacher, Schmiermittel, Emulgatoren, Pigmente, optische Aufheller, Flamm- 
schutzmittel, antistatischeMittel und Treibmittel undThiosynergisten, wie Dilaurylthiodipropionat oder Di steary Ithiodi- 

55 propionat. 

13. Benzofuranone und Indolinone, zum Beispiel jene offenbart in US-A-4 325 863, US-A-4 338 244 oder US-A-5 
175 312 oder 3-[4-(2-Acetoxyethoxy)phenyl]-5,7-di-tert.-butylbenzofuran-2-on, 5,7-Di-teri-bmyl-3-[4-(2-stearoyloxy- 
ethoxy)phenyl]benzofuran-2-on, 3,3'-Bis[5,7-oU-tert,-butyl-3-(442-hyclroxyethoxy]phenyl)benzofuran-2-on], 5,7-Di- 
tert.-butyl-3-(4-ethoxyphenyl)benzofuran-2-on, 3-(4-Acetoxy-3,5-dimethylphenyl)-5,7-di-tert.-butylbenzofuran-2-on, 

60 3-(3,5-Dimet.hyl-4-pivaloyloxyphenyl)-5,7-di-tert.-hutylbenzofuran-2-on. 

Die Costabilisatoren, mit Ausnahme der Benzofuranone, die unter 13. angefuhrt wurden, werden beispielsweise in 
Konzentrationen von 0,01 bis 10%, bezogen auf das Gesamtgewicht des zu stabilisierenden Materials, zugegeben. 

Weitere bevorzugte Zusammensetzungen umfassen zusatzlich zu Komponenten (a) und (b) weitere Additive, insbe- 
sondere phenolische Antioxidantien, Lichtstabilisatoren oder Verarbeitungsstabilisatoren. 
65 Besonders bevorzugte Additive sind phenolische Antioxidantien (Punkt 1. der Liste), sterisch gehinderte Amine 
(Punkt 2.6. der Liste), Phosphite und Phosphonite (Punkt 4. der Liste) und Peroxid zerstorende Verbindungen (Punkt 5. 
der Liste). 

Weitere Additive (Stabilisatoren), die ebenfalls besonders bevorzugt sind, sind Benzofuran-2-one, wie beispielsweise 
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in US-A-4 325 863, US-A^ 338 244 oder US-A-5 175 312 beschrieben. 

Das phenolische Antioxidans von besonderem Interesse ist ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus 3 r 5-Di-tert-bu- 
tyl-^hydroxyhydrozimtsaure-n-octadecylestcr, Tetrakis(3,5-di-tert-butyl^hydVoxyhyoVozi^ 

ster, 3,5-Di-tert-butyl-4-hydroxybenzylphosphonsaure-di-n-octadecylester, l,3,5-Tris(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyben- 
zyl)isocyanurat, Thiodiethylenbis(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyhydrocinnamat), l,3.5-Trimethyl-2A6-tris(3,5-di-tert-bu- 5 
tyI-4-hydroxybenzyl)-benzol, 3,6-Dioxaoctajnethyienbis(3-methyl-5-tert-butyl-4-hydroxyhydrocinnaniat), 2, 6-Di-tert- 
butyl-p-cresoi, 2,2 , -Rhyliden-bis(4,6-di-tert-butylphenol), l ) 3,5-Tris(2,6-dimethyl-4-tert-butyl-3-hydroxybenzyl)iso- 
cyanurat, l,l,3-Tris(2-melhyU4-hydroxy-5-tert-butylphenyl)-butan T l t 3^-Tris[2-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyhydrocin- 
namoyloxy)ethyljisocyanurat, 3,5-Di-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxybenzy])mesitol, Hexamethylenbis(3,5-di-tert-butyl-4- 
hydroxyhydrocinnamat), l-(3,5-DiHert-butyi : 4-hydroxyaniiino)-3,5-di(octylthio)-s-iriazin, N^-Hexameihylen- ia 
bis(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyhydrocinnaniaiTud), Calciumbis(ethyl-3,5-di-tert-butyl-4-hydroxybenzylphosphonat), 
Ethylenbis[3,3-di(3-tert-butyl-4-hydroxyphenyl)butyrat] ? 3,5-Di-tert-butyl-4-hydroxybenzyimercaptoessigsaureocty- 
lesler, Ris(3,5-di-ren-butyl-4-hydroxyhydrocinnamoyl)hydrazid und N ? N , -Ris[2-(3,5-di-Jert-butyl-4-hydroxyhydrocin- 
namoyloxy)ethyl]-oxamid. 

Ein am meisten bevorzugtes phenolisches Antioxidans ist Tetrakis(3 ) 5-di-tert-butyl-4-hydroxyhydrozinitsaure)neo- 15 
pentantetraylester, 3,5-Di-tert-butyl-4-hydroxyhydroziintsaure-n-octadecylester, l,3,5-Trimethyl-2,4,6-tris(3,5<li-tert- 
butyl-4-hydroxybenzyl)-benzol, 13,5-Tris(3 t 5-di-tert-butyl-4-hydroxybenzyL)isocyanurat, 2,6-Di-tert-butyl-p-cresol 
oder 2,2'-Ethyliden-bis(4,6-di-tert-butylphenol). 

Die gehinderte Aminverbindung von besondcrem Interesse ist ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus Bis-(2,2,6,6- 
tetraraethylpiperidin-4-yl)sebacat, Bis(l ,2,2,6,6-pentamethyIpiperidin-4-yl)sebacat, Di(l,2,2,6,6-pentamethylpiperidin- 20 
4-yl) (3,.S-di-tert-butyl-4-hydroxybenzyl)butylmaJonat, 4-Benzoyl-2,2,6,6-tetramemylpiperidin, 4-Stearyloxy-2,2,6,6- 
tetramethylpiperidin, 3-n-(>tyI-7J f 9 ) 9-tetrameu^yI-13,8-triaza5piro[4.5]decan-2,4-dion, Tris(2,2,6,6-tetramethylpipe- 
ridin-4-yl)nitrilotriacetat, l,2-Bis(2,2,6,6-tetrarnethyl-3-oxopiperazin-4-yl)ethan, 2,2,4,4-Tetrajnethyl-7-oxa-3,20-diaza- 
21-oxodispiro[5.L11.2]heneicosan T Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichlor-6-tert-octylamino-s-triazin und 4,4'- He- 
xamethyJenbis(amino-2,2,6,6-tetramethylpiperidin), Polykondensationsprodukt von l-(2-Hydroxyethyl)-2,2,6,6-tetra- 25 
melhyl-4-hydroxypiperidin und Bernsteinsaure, Polykondensationsprodukt von 4,4 , -Hexamelhylenbis(ainino-2,2,6.6- 
tctraracthylpipcridin) und 1 ,2-Dibromcthan, Tctrakis(2,2,6,6-tcirarncthylpipcridin-4-yl)- 1 ,2,3,4-butantctracarboxylat, 
Tetrakis(l,2,2,6,6-pentaniethylpiperidin-4-yl)- 1,2,3,4-butantetracarboxylat, Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichlor- 
6-morpholino-s-triazin und 4,4'-Hexamethylenbis(amino-2J2,6,6-tetrarnethylpiperidin), N,N',N",N" , -Tetrakis[(4,6- 
bis(butyl-l,2,2,6,6-pentamemylpiperidin-4-yl)-ami^^ gemischtem 30 

[2^,6,6-Tetxamethylpip^ 

tantetracarboxylat, gemischtem [1,2,2,6,6-Pentainethylpipfcridin^ 

rolS.SlundecanJdiethyn-l^^^-butantetracarboxylat, Octameu^ylenbis(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-carboxylat), 
4,4'-Ethylenbis(2,2,6,6-tetramethylpiperazin-3-on), N-2,2,6,6-Tetramethylpiperidin-4-yl-n-dodecylsuccinimid, N- 
l,2,2 T 6,6-Pentamethylpiperidin-4-yl-n-dodecylsuccinimid, N-l-Acetyl-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl-n-dodecylsuc- 35 
cinimid, 1 -Acetyl- 3-dodecyl-7,7,9,9-tetrarnethyl- 1 ,3,8-triazaspiro[4.5]decan-2,4-dion, Di-(l-octyioxy-2,2,6,6-tetrame- 
thylpiperidin-4-yl)sebacat, Di-(l-cyclohexyloxy-2,2 ; 6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)succinaL l l-OctyIoxy-2 t 2,6,6-tetra- 
melhyl-4-hydroxypiperidin, Poly- { [6-tert-octylamino-s-triazin-2,4-diyl] [2-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperi- 
din-4-yl) irru^ohexamethylen-[4-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)imino] und 2,4,6-Tris[N-(l-cyclo- 
hexyloxy-2,2,6 t 6-teu-amethyipir^ridin-4-yl)-n-buty^ 40 

Eine am meisten bevorzugte gehinderte Aminverbindung ist Bis(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)sebacat, 
Bis(l ,2,2,6,6-pentamethylpiperidin-4-yl)sebacat, Di(l ,2,2,6,6-pentamethylpiperidin-4-yI) (3,5-di-tert-butyl-4-hydroxy- 
benzyObutylmalonat, das Polykondensationsprodukt von l-(2-Hydroxyethyl)- 2,2,6,6- tetramethyl-4-hydroxypiperidin 
und Bemsteinsaure, das Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichlor-6-tert-octylamino-s-triazin und 4,4 , -Hexamethylen- 
bis(amino-2,2,6,6-tetramethylpiperidin), N,N t Jvf"^"'-Tetrakis[(4,6-bis(butyl-(l ,2,2,6,6- pentamethylpiperidin-4- 45 

yl)annino)-s-triazin-2-yl]-l,l(>diamino-4,7-diazadecan, Di-(l-octyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)sebacat, Di- 
(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetratnethylpiperidin-4-yl)succinat, l-C^tyloxy-2,2,6,6-tetramethyl-4-hydroxypiperidin, 
Poly-[6-tert-octylamino-s-triazin-2,4-diyl] [2-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)imino-hexamethy- 
len[4-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)irnino] oder 2,4,6-TVis[N-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetrame- 
thyipiperidin-4-yl)-n-butylainino]-s-triazin. 50 

Die vorbegende Zusammensetzung kann zusatzlich ein weiteres UV-Absorptionsmittel enthalten, ausgewahlt aus der 
Gruppe, bestehend aus den s-Triazinen, den Oxaniliden, den Hydroxybenzophenonen,Benzoalen und den a-Cyanoacry- 
laten. 

Insbesondere kann die vorliegende Zusammensetzung zusatzlich eine wirksam stabilisierende Menge von mindestens 
einem weiteren 2-Hydroxyphenyl-2H-benzotriazol; einem weiteren Tris-aryl-s-triazin; oder gehindertem Amin oder Ge- 55 
mischen davon enthalten. 

Vorzugsweise ist das 2-Hydroxyphenyl-2H-benzotriazol ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus 2-(2-Hydroxy- 
3,5-ditert-amylphenyl)-2II-benzotriazol; 2-[2-nydroxy-3,5-di(f^a-dimethylbenzyl)phenyl]-2rr-benzou-iazol; 2-[2-Ily- 
droxy-3-(a,a-dimethylbenzyl)-5-octylphenyi]-2H-benzotriazol; 2-[2-Hydroxy-3-tert-butyl-5-[2-(00-hydroxyocta(ethy- 
lenoxy)carbony1)ethyl]pheny])-2H-benzotriazol; und 2-{2-Hydroxy-3-tert-butyl-5-[2-(octyloxy)carbony!)ethyl]phe- 60 
nyl } -2H-benzotriazol. 

Vorzugsweise ist das andere Tris-aryNs-triazin ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus 2,4-Bis(2,4-dimethylphe- 
nyl)-6-(2-hydroxy-4-octyloxyphenyl)-s-triazin; 2 ? 4-Diphenyl-6-(2-hydroxy-4-hexyloxyphenyl)-s-triazin; 2,4-Bis(2,4- 
dimethylphenyl)-6-[2-hydroxy^-(3-dc^ und 2-(2-Hydroxyeihyia- 

mino)-4,6-bis[N-butyl-N-(l-cyclohexyto^ 65 

Die Alkydharzlacke, die gegen die Einwirkung von Licht und Feuchtigkeit gemaB vorliegender Erfindung stabilisiert 
werden konnen, sind ubliche Einbrennlacke, die insbesondere zum Beschichten von Kraftfahrzeugen geeignet sind (Au- 
todecklacke), zum Beispiel Lacke, basierend auf Alkyd/Melaminharzen und Alkyd/Acryl/Melaminharzen (siehe H, 
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Wagner und H.R Sarx, "Lackkunsiharze" (1977), Seiten 99-123). Andere Vernetzungsmittel sind Glycourilharze, blok- 
kierte Isocyanate oder Epoxidharze. 

Die erfindungsgemaB stabilisierten Lacke sind sowohl fur Metalldeckanstrichc als auch feste Schattierungsdecklacke, 
insbesondereim Fall von Ausbesserungslacken sowie fur verschiedene Coil- Coating- An wendungen geeignet. Dieerfin- 
5 dungsgema'G stabilisierten Lacke werden vorzugsweise in iiblicher Weise durch zwei Verfahren entweder durch das Ein- 
schichtverfahren oder das Zweischichtverfahren aufgetragen. Bei letzterem Verfahren wird der pigmenthaltige Grundan- 
strich zuerst und dann eine Deckschicht klaren Lacks dariiber aufgetragen. 

Es muB auch bemerkt werden, daB die erfindungsgemaBen Verbindungen zur Verwendung bei nicht sauer katalysier- 
ten, wannehartbaren Harzen anwendbar sind, z. B. in Epoxid-, Epoxidpolyestern, Vinyl-, Alkyd-, acrylischen und Polye- 
lo sterharzen, gegebenenfalls modifiziert mit Silicon, Isocyanaten oder Isocyanuraten. Die Epoxid- und Epoxidpolyester- 
harze werden mit iiblichen Vernetzern, wie Sauren, Saureanhydriden, Aminen und dergleichen vernetzt. Folglich konnen 
die Epoxide als Vernetzungsmittel fur verschiedene acrylische oder Polyesterharzsysteme verwendet werden, die durch 
die Anwesenheit von reaktiven Gruppen an der Geriiststruktur modifiziert wurden. 

Bei der Verwendung in Zweischicht-Decklacken, konnen die erfindungsgemaBen Verbindungen in den Klarlack oder 
15 sowohl in den Klarlack als auch in die pigmentierte Grundierung eingearbeitet werden. 

Wenn wasserlosliche, wassermischbare oder wasserdispergierbare Beschichtungen erwunscht sind, werden Ammo- 
niumsalze von Sauregruppen, die in dem Harz vorliegen, gebildet. Die Pulverbeschichtungszusamrnensetzung kann 
durch Umsetzen von Glycidylmethacrylat mit ausgewahlten Alkoholkomponenten hergestellt werden. 

Die vorliegenden Benzotriazole werden durch ubliche Verfahren zum Herstellen solcher Verbindungen erzeugt. Das 
20 gewohnliche Verfahren beinhaltet die Diazotierung eines substituierten o-Nitranilins, gefolgt von Kuppeln des erhalte- 
nen Diazoniumsalzes mit einem substituierten Phenol und Reduktion des Azobenzolzwischenprodukts zu dem entspre- 
chenden gewiinschten Benzotriazol. Die Ausgangsmaterialien fiir diese Benzotriazole sind grbBtenteils handelsublich 
oder konnen durch normale Verfahren der organischen Synthese hergestellt. werden. 

Obwohl die vorliegenden Benzotriazole mit ihrer erhohten Haltbarkeit besonders fiir Kraftfahrzeugbeschichtungsan- 
25 wendungen geeignet sind, ist es denkbar, daB sie auch in anderen Anwendungen, in denen ihre erhohte Haltbarkeit erfor- 
derlich ist, wie Sonnenfolien und dergleichen, besonders brauchbar sind. 

Die nachstchcndcn Bcispiclc dicnen nur crlautcrndcn Zwcckcn. 

Beispiel 1 

30 

Herstellung von 5-Trifiuormemyl-2-(2-hydroxy-3^-cumyl-5-tert-cictylphenyl)-2H-benzotri 

a) Diazotierung von 4-Amino-3-nitro-benzotrifluorid 

35 Zu einem 500 ml-Dreihalskolben, ausgeriistet mit einem mechanischen Riihrer, werden 41,2 g 4-Amino-3-nitroben- 
zotrifluorid, 52 ml konzentrierte Salzsaure und 100 ml destilliertes Wasser gegeben. Die geriihrte Losung wird auf 5°C 
abgekiihlt und 17,3 g Natriumnitrit, geldst in 50 ml Wasser, werden zugegeben. Die Losung wird bei 0 bis 5°C zwei 
Stunden geruhrt, danach filtriert und bei -10°C gelagert. 

40 b) Monoazoaddukt 

Zu einem 1000 ml-Kolben, ausgeriistet mit einem mechanischen Riihrer, werden 40 g Natriumhydroxid, gelost in 
200 ml Methanol, und 32,4 g 2-a-Cumyl-4-tert-octylphenol in 50 ml Xylol gegeben. Die Losung wird auf 5°C abgekiihlt 
und die Diazolosung von 4-Amino-nitro-benzotrifliiorid, hergestellt in Teii a, wird bei 0 bis 5°C iiber einen Zeitraum von 
45 zwei Stunden zugegeben. Danach werden 100 ml Xylol zugegeben und die organische Schicht mit Wasser, wasseriger 
Salzsaure, Wasser, wasseriger Natriumbicarbonatlosung und schlieBlich Wasser gewaschen. Das Losungsmittel wird un- 
ter vermindertem Druck entfemt und der Ruckstand durch Chromatographie (Kieselgel, Heptan : Essigsaureethylester 
95 : 5) gereinigt unter Gewinnung von 42,1 g des Adduktproduktes als dunkelrote Paste. 

50 c) Reduktion des Monoazoaddukts 

Ein 1000 ml-Kolben wird mit 20 g Natriumhydroxid, 40 ml Wasser, 42,1 g Monoazoaddukt, hergestellt in Teil b, und 
400 ml Ethanol beschickt. Das Gemisch wird auf 80°C erwarmt und 27 g Formamidinsulfinsaure werden in Portionen 
unter Ruhren zugegeben. Nach 1,5 Stunden wird die Losung auf Raumtemperatur abgekiihlt und 100 ml Wasser werden 
55 zugegeben. Der pH-Wert wird mit konzentrierter Salzsaure auf pH 7 eingestellt. Das Ethanol wird unter Vakuurn entfernt 
und die Wasserschicht mit Methylenchlorid extrahiert. Das Losungsmittel wird danach im Vakuum verdampft und der 
RUckstand durch Chromatographie (Kieselgel, Heptan : Toluol 9:1) gereinigt und aus Ethanol kristallisiert. Die Utel- 
verbindung wird in einer Ausbeute von 5,6 g als schwach gelber Peststoff, der bei 1 19-121°C schmilzt, erhalten. 

60 Beispiel 2 

Herstellung von 5-Fluor-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

Die Titelverbindung wird gemaB dem allgemeinen Verfahren von Beispiel 1 unter Verwendung von 31,2 g 4-Fluor-2- 
65 nitranilin hergestellt. In Teil c des Verfahrens sind weitere 9 g Formamidinsulfinsaure erforderlich, urn die Reduktion zu 
vervollstandigen. Reinigung des Rohprodukts an Kieselgel (HeptamToluol 1 : 1) ergibt 4,5 g der Titelverbindung als 
weiBlicher Feststoff. Weitere Reinigung durch Umkristallisation aus Acetonitril : Toluol stellt 1,1 g der Titelverbindung, 
die bei 93-96°C schmilzt, bereit. 
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Beispiel 3 

Herstellung von 5-Chlor-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

GemaG dem allgerneinem Verfahren von Beispiel 1, Teile a und b, wird das Monoazo-Zwischenprodukt der Titelver- 5 
bindung aus 339,3 g 4-Chlor-2-nitranilin hergestellt. Das Rohprodukt wird durch Uinkristallisation aus Methanol gerei- 
nigt unter Gewinnung von 70,9 g tiefrotem Monoazoaddukt. 

c) Reduktion des Monoazoaddukts 

10 

FiinGemisch von 1 1 ,8 g Natriumhydroxid und 138 g 2-Butanol wird auf 95°Cerhitzt. EineLosung von 60,1 gdesvor- 
stehendcn Monoazoaddukts und 1,3 g 2,3-Dichlor-l,4-naphthochinon in 90 g 2-Butanol wird unter Riihren uber einen 
Zeiiraum von 90 Minuien zugegeben. Das Reaktionsgemisch wird zur Rntfemung des 2-Butanon-Nebenprodukls erhiut, 
wobci wciicrcs 2-Butanol zugegeben wird, um das Destillat zu ersetzen. Das Reaktionsgemisch wird auf 85°C abge- 
kiihlt, mil 2 r 5 N Schwefelsaure und Salzlosung gewaschen und anschlieBend aufkonzentriert. Der Ruckstand wird aus 15 
Methanol :Xylol umkristallisiert unter Gewinnung von 45,6 g der Titeiverbindung als hellgelber Feststoff, der bei 

104 105°C schmilzt. 

Beispiel 4 

20 

Herstellung von 5-Phenylmio-2K2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl>2H-benzotriazol 

Y\\ einem geruhrten (Jeniisch von 75 g 5-Chlor-2-(2-hyo^oxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol und 

105 g N-Mclhylpyrrolidon. crhitzt auf 90°C, werden zunachst44,3 g 45%iger wasseriger Kaliumhydroxidlosung uber 
einen Zeiiraimi von 15 Minuien, danach 20,4 g Thiophenol innerhalb weiterer 15 Minuten gegeben. Das Reaktionsge- 25 
niiseh wird duiuch viur Stundcn auf 170-175°C erhiut, wobei das Wasser durch Destination entfemt wird. Naeh Abkiih- 

Icn aul UX)"( ' u-cnlcn X> M und Wasser zugegeben und das crhaltcnc Gcmisch wird mit 15%igcr wasseriger Salzsaurc- 
losuni; arises jtiert. Die orjianisehe Schicht wird abgetrennt, mit Wasser gewaschen und anschlieBend aufkonzentriert 
Der RohprndukiruckMarivi uird aus Methanol umkristallisiert unter Gewinnung von 82 g des Titelprodukts als schwach 
gelber I'cMsMtt. der hci i 24 1 25°C schmilzt. 30 

Beispiel 5 

HeiHielluiij: \.m MkMi/X>lsulfonyl-2-(2-hydroxy%3-a-cumyl-5-M 

35 

Ein 1in>:ml-K»tK'n wird mit 75,2 g 5-Phenylthio-2-(2-hyoVoxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-tenzotriazol, 
hcrgcsielli in l»cis>icl 4. lo2g Xylol, 0,9 g Natriumwolframatdihydrat und 18,4 g Ameisensaure beschickt. Das Ge- 
misch wird ju! ><r ( ' criiu/i. /u dem geruhrten Gemisch werden langsam 36,3 g 50%iges Wasserstoffperoxid gegeben, 
so daB die "!cin[vr;iiur S5"C nicht uberschreitet. Weiteres Xylol und Wasser werden danach zugegeben. Die organische 
Schichi win! aK-ctrcnm. mit wasserigem Natriumsulfit, danach zweimal mit Wasser gewaschen und aufkonzentriert. Der 40 
Rohprodukirik-kM and u ird aus Methanol urnkristallisiert unter Gewinnung von 75,2 g der Titeiverbindung als schwach 
gelber 1'cMM^U. dci Ivi 170 1 7 1 °C schmilzt. 



Beispiel 6 

I icrMcllimj! von 5-Nonylthio-2-(2-hydroxy-3-a-cumyL-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

Unter Verucndung de> Verfahrens von Beispiel 4 wird mit 30 g 5-Chlor-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)- 
2H-benzoiri;jA i l und 17,6 g Nonylmercaptan die Titeiverbindung hergestellt. 



45 



50 

Beispiel 7 



IlcrMcllung \*m 5-Nonylsulfonyl-2-(2-hyaxoxy-3-a-cumyi-5-tert-octylphenyl)-2H-benzou^ 

^ 5-Nonyllhi.v^2-hydro\v-3-a-cumy hergestellt in Beispiel 6, wird zu dem 55 

Sulfon ohne Kcinigung des Ibtozwischenproduktes unter Verwendung von 8,7 g Ameisensaure, 0,7 g Natriumwolfra- 
matdihydrat und 1 7,0 g 5iV'A. igem Wasserstoffperoxid oxidiert unter Gewinnung der Titeiverbindung als gelbes Harz, das 
ein Molekiilion von ni/e 631 zeigt. 



Beispiel 8 60 
I Tcrsicllung von 5-Chlor-2-(2-hydroxy-3-phenyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

Das allgemeine Verfahren von Beispiel 1, Teile a und b, wird verwendet, um das Monoazo-Zwischenprodukt der Ti- 
teiverbindung aus 4-Chlor-2-niiranilin und 2-Phenyl-4-tert-octylphenol herzustellen. Das Rohprodukt wird durch Um- 65 
kristailisation aus Methanol gcrcinigt unter Gewinnung eines tiefroten Monoazoaddukts. 

Die Titeiverbindung wird gemiiB dem Reduktions verfahren von Beispiel 3 aus 65 g des vorstehend hergestellten Mo- 
noazoaddukis. 19.0 g Natriumhydroxid und 2,4 g 2,3-Dichlor-l,4-naphthochinon hergestellt. Das Rohprodukt wird 
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durch Chromatographic an Kieselgel (Hexan : Essigsaureethylester 5:1) gereinigt unter Gewinnung einer Fraktion, die 
vorwiegend die Titelverbindung darstellt, welche ein Molekulion von m/e 433 zeigt. 

Beispiel 9 

5 

Herstellung von 5-Phenylthio-2-(2-hydroxy-3-phenyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

Die Titelverbindung wird gemaB dem Verfahren von Beispiel 4 aus 20 g der Verbindung von Beispiel 8, 20,4 g 
45%igem wasserigem Kaliumhydroxid, 10,3 g lliiophenol und 100 g N-Methylpyrrolidon hergestellt. Die 'llteiverbin- 
10 dung 1st ein Ol, gereinigt durch Chromatographie an Kieselgel unter Verwendung von Toluol als Elutionsmittel. 

Beispiel 10 

Herstellung von 5-Benzolsulfonyl-2-(2-hyaVoxy-3-phenyl-54ert-CK;tylphenyI)-2H-benzotriazol 

15 

Die Titelverbindung wird gemaB dem Verfahren von Beispiel 5 aus 20 g der Thioverbindung von Beispiel 9, 6,4 g 
Ameisensaure, 15,0 g 50%igem Wasserstoffperoxid und 0,6 g Natriumwolframatdihydrat hergestellt. U metallisation 
von 2,5 g Rohrnaterial aus Xylol/Methanol ergibt 2,0 g der gereiniglen Titelverbindung als hellgelbes Pulver, das bei 
204-206°C schmilzt. 

20 

Beispiel 1 1 

Herstellung eines Gemisches von 5-Chlor-2-(2- hydroxy- 3, 5-dialkylphenyl)-2H-benzotriazol (Alkyl ist unabhangig C 4 , 

C 8 ,C 12 und C 16 ) 

25 

Ein Geniisch von 65,4 g 5-Chlor-2-(2-hydroxy-3,5-dialkylphenyl)-2H-benzolriazol, 45 nd Dodecen und 13 ml Me- 
thansulfonsaurc wird unter Stickstoff auf 170°C crhitzt. Wcitcrc 135 mlDodcccn werden inncrhalb cincs Zcitraums von 
4,5 Stunden zugegeben. Das Reaktionsgemisch wird auf 100°C abkuhien lassen und danach mit 4O0 g zerstoBenem Eis 
gestoppt und dreimal mit Essigsaureethylester extrahiert. Die organischen Schichten werden vereinigt, mit Wasser, was- 
30 seriger Natriumbicarbonatlosung, emeut Wasser und Salzlosung gewaschen, uber wasserfreiem Magnesiumsulfat ge- 
trocknet und schiieBlich aufkonzentriert. Der polymere Riickstand wird durch Kolben-zu-Kolben-Destillation unter \k- 
kuum bei 0,2 mm und bis zu 210°C entfernt. Nicht-reagiertes Ausgangsmaterial wird danach durch Destination (bei 
0,01 mm, 160°C) entfernt, wobei 45 g des Titelgemisches als gelbes Ol erhalten werden. 

35 Beispiel 12 

Herstellung eines Gemisches von 5-Phenylthio-2-(2-hydroxy-3,5-dialkylphenyI)-2H-benzotriazol (Alkyl ist unabhangig 

C 4 , C 8 , C 12 undC 16 ) 

40 Das Titelgernisch wird gemaB dem Verfahren von Beispiel 4 unter Verwendung von 40 g des Gemisches von Beispiel 
11, 11,2 g Kaliumhydroxid und 12,3 ml Thiophenol hergestellt. 

Beispiel 13 

45 Herstellung eines Gemisches von 5-Benzolsulfonyl-2-(2-hydroxy-3,5-dialkylphenyl)-2H-benzotriazol (Alkyl ist unab- 
hangig, C 4 , C 8 , C l2 und C 16 ) 

Ein Gemisch des Rohprodukts von Beispiel 12, 350 ml Isopropanol, 14,7 ml Ameisensaure und 1,8 ml konzentrierte 
Schwefelsaure werden unter RuckfluB erhitzt und 30 ml 50%iges Wasserstoffperoxid werden tropfenweise uber einen 

50 Zeitraum von zwei Stunden zugegeben. Nach weiteren drei Stunden unter RuckfluB wird das Reaktionsgemisch abge- 
kuhlt und I0%ige wasserige Natriumsulfit- und wasserige Natriumbicarbonatlosung werden zugegeben. Das Isopropa- 
nol wird eingedampft und der Riickstand mit Methylenchlorid extrahiert. Die organische Schicht wird mit Wasser gewa- 
schen und anschlieBend uber wasserfreiem Magnesiumsulfat getrocknet. Die Losung wird unter Hinterlassen von 45 g 
Rohprodukt als viskoses oranges Ol aufkonzentriert, Etwa 30 g des Rohprodukts werden durch Chromatographie an Kie- 

55 selgel (Heptan : Essigsaureethylester 4:1) gereinigt unter Gewinnung von 28,9 g des Titelgemisches als gelbes Ol. 

Beispiel 14 

5-Diphenylphosphinyt-2-(2-hydroxy-3,5-tert-butylphenyl)-2H-benzotriazol 

Zu einem flammengetrockneten 500 ml-Dreihals-Rundkolben, ausgeriistet mit einem Kuhler, Magnetruhrer und Ther- 
mometer, werden 100 ml Dimethylsulfoxid, 7,41 g (0,066 Mol) Kalium-tert-butoxid und 11,17 g (0,060 Mol) Diphe- 
nylphosphin uber eine Spritze gegeben. Eine Aufschlammung von 10,56 g (0,030 Mol) 5-Chlor-2-(2-bydroxy-3,5-di- 
tert-butylphenyl)-2H-benzotriazol in 50 ml Dimethylsulfoxid wird auf einmai zu dem roten Gemisch gegeben. Die er- 
65 haltene braune Losung wird bei 135°C 3,5 Stunden geruhrt und danach auf Raumtemperatur abgekuhlt. 

Das Gemisch wird mit einem Teil gesattigter Ammoniumchloridlosung gestoppt und danach wird Essigsaureethyle- 
ster zugegeben. Die organische Schicht wird abgetrennt und dreimal mit Wasser, einmai mit Salzlosung gewaschen und 
danach uber wasserfreiem Magnesiumsulfat getrocknet. Zu der Losung wird unter Exothermie 50%iges Wasserstoffper- 
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oxid gegeben. Das Gemisch wird 30 Minuten absetzen lassen, dann einmal mit 10%iger Natriummetabisulfitlosung, 
drcirnal mit gesattigter Nairiumbicarbonatlosung, einmal mit Salzlosung gewaschen und schlieBlich iiber wasserfreiem 
Magnesiumsulfat getrocknet. Das Gemisch wird durch einc Lage Kieselgel filtriert und das Lbsungsmittel unter vermin- 
dcricm Druck entfernt unter Gewinnung von 8,0 g eines schmutzig-gelben Feststoffes. Das Rohprodukt wird mit Mitlel- 
dnick-Chromatographie unter Verwendung von Heptan : Essigsaureethylesler, 1 : 1, behandelt unler Bereitstellung von 5 
4,2 g (27% Ausbeute) der Titelverbindung als gelber Feststoff, der bei 98-100°C schmilzt. 

Beispiel 15 

5-Diphenylphosphinyl-2-(2-hy&oxy-3^ 10 

Die Titelverbindung wird gemaB dem Verfahren von Beispiel 14 hergestellt, wenn 5-Chlor-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl- 
.vten-octylphenyl)-2H-ben/otriazol als Ausgangsben^orria/ol/wischenprodukt verwendet wird. 

Beispiele 16-26 15 

( icmaB dem aligemeinen Verfahrcn von Beispiel 1 werden die nachstehenden weiteren 2H-Benzotriazole der Formeir 
hcrucsicllL. 



Beispiel 
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Beispiel 27 

Hersiellung von 5-Octylthio-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

Unier Verwendung des Verfahrens von Beispiel 6 wird mil 5-Chlor-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H- 
bcn/.otriazol und Octylmercaptan die Titelverbindung hergestellt. 

Beispiel 28 

Herstellung von 5-Octylsulfonyl-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyL)-2H-benzotriazol 

5-Ociylmio-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol, hergestellt in Beispiel 27, wird zu dem 
Sulfon ohne Reinigung des Thiozwischenprodukts unter Verwendung des aligemeinen Verfahrens von Beispiel 7 oxi- 
dieri. 
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Beispiel 29 

Herstellung von 5-Chlor-2-(2,4-dihydVoxyphenyl)-2H-benzotriazol 

GemaB dern allgemeinen Verfahren von Beispiel 1 , Teile a & b, wird das Monoazo-Zwischenprodukt der Titelverbin- 
dung aus 17,3 g 4-Chlor-2-nitranilin hergestellt unter Gewinnung von 34,7 g eines tiefroten, feuchten Kuchens des Mo- 
noazoaddukts, 

Reduktion des Monoazoaddukts 

Bin Gemisch von 20 g Natriumhydroxid, 500 ml Wasser und 26,3 g des vorher hergestellten feuchten Kuchens des 
Monoazoaddukts wird auf 30°C erhitzt. Zinkpulver (33,0 g) wird portionsweise innerhalb zwei Stunden zugegeben. Am 
Ende dieser Zugabe werden tropfenweise 1 80 g 40%ige wasserige Natriurnhydroxidlfisung uber eine Stunde zugegeben. 
Das Gemisch wird bei Umgebungstemperatur 96 Stunden geruhrt. Der Zinkruckstand wird durch Filtration entfemt. Die 
wasserige Lbsung wird auf pH 5-6 neutralisiert und die erhaltene Aufschlamrnung filtriert. Der erhaltene Filterkuchen 
wird gut mil Wasser gewaschen und zu 22,5 g Rohprodukt getrocknet. Das Rohprodukt wird durch Soxhlet-Extraktion 
mit Aceton gereinigt unter Gewinnung von 9,6 g der Titelverbindung. 

Beispiel 30 

Herstellung von 5-Ghlor-2-(2-hydroxy-4-octyloxyphenyl)-2H-benzotriazol 



Ein Gemisch von 6,5 g 5-Chlor-2-(2,4-dihydroxyphenyl)-2H-benzotriazol, 7,1 g 1-Bromoctan, 5,2 g wasserigem Ka- 
liumcarbonat und 100 ml Aceton wird 24 Stunden unter RuckfluB erhitzt. Zu dem erhaltenen Gemisch werden etwa 
25 100 ml Wasser und Essigsaureethylester gegeben und 10,6 g Rohprodukt werden isoliert. Saulenchromatographie unter 
Verwendung von Pelxolether ergibt 0,9 g der Theiverbindung, deren Struktur durch H-NMR und Massenspektrometrie 
bestatigt wird. 



30 
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Beispiel 31 

Herstellung von 5-Trifluormethyl-2-(2,4-dihydroxyphenyl)-2H-benzotriazol 

GemaB dem allgemeinen Verfahren von Beispiel 29 wird die Titelverbindung aus 10,3 g 4-Arnino-3-nitrobenzotrifluo- 
rid hergestellt unter Gewinnung von 6,4 g der Titelverbindung, deren Struktur durch H-NMR bestatigt wird, 

Beispiel 32 

Herstellung von 5-Trifluormethyl-2-(2-hydroxy^c)ctyloxyphenyl)-2H-benzotriazol 

40 Die Titelverbindung wird gemaB dem allgemeinen Verfahren von Beispiel 30 aus 5,6 g 5-Trifluorrnemyl-2-(2,4-dihy- 
droxyphenyl)-2H-benzotriazol hergestellt. Das Rohprodukt wird durch Saulenchromatographie gereinigt unter Gewin- 
nung von 1,1 g der Titelverbindung als weiBer FeststofF, der bei 79-81°C schmilzt. Die Struktur wird durch H-NMR und 
Massenspektrometrie bestatigt. 

45 Beispiel 33 

Herstellung von 5-Trifluorrnethyl-2- [2-hydroxy-4-(3-butoxy-2-hydroxypropoxy)phenyl]-2H-benzotriazol 

Ein Gemisch von 2,3 g 5-Trifluormethyl-2-(2,4-dihydroxyphenyl)-2H-benzotriazol ( hergestellt in Beispiel 31, 1,3 ml 
50 Butylglycidylether und 100 rng Ethyltriphenylphosphoniumbromid in 50 ml Xylol wird unter Stickstoff 14 Stunden un- 
ter RuckfluB erhitzt. Wasser (25 ml) und 25 ml Essigsaureethylester werden zugegeben und 3 g des Rohprodukts werden 
isoliert. Umkristallisation aus Heptan ergibt 2,1 g der Titelverbindung, deren Struktur durch NMR bestatigt wird. 
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Beispiel 34 

Herstellung von 5-l , rifluonnemyl-2-(2-hyaroxy-4-arninophenyl)-2H-benzotriazol 

Die Titelverbindung wird gemaB den allgemeinen Verfahren von Beispiel 1 und Beispiel 29, ausgehend von 4-Amino- 
3-nitrobenzotrifluorid und 3-Aminophenol, hergestellt. Die Struktur des Produkts wird durch NMR bestatigt. 

Beispiel 35 

Herstellung von 5-Trifluormethy 1-2- [2-hydroxy-4-(2-ethylhexanoylarnino)phenyl]-2H-benzotriazol 

65 Zu einem Gemisch von 4 g 5-Trifluormemyl-2-(2-hydroxy-4-aminophenyl)-2H-benzotriazol und 1,4 g TViethylamin 
in 75 ml Toluol wird tropfenweise ein Gemisch von 2-Ethylhexanoylchlorid in 125 ml Toluol gegeben. Das erhaltene 
Gemisch wird mit 100 ml Wasser gewaschen und das gebildete Rohprodukt durch Saulenchromatographie gereinigt un- 
ter Gewinnung von 1,9 g der Titelverbindung, die bei 179-18 1°C schmilzt. Die Struktur wird durch NMR bestatigt. 
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Beispiel 36 

Herstellung von 5-CarbomeUioxy-2-(2-hydroxy-3HX-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzorjia2ol 

a) Veresterung von 4-Amino-3-nitrobenzoesaure 5 

Zu einem 2 I-Dreihalskolben, ausgeriistet mil einem mechanischen Riihrer, werden 700 ml Methanol, 20 g Xylol, 14 g 
konzentrierte Schwefelsaure und 100 g 4-Amino3-nitroben2oesaure gegeben. Die Losung wird 33 Stunden unter Riick- 
fluB erhitzt. Das Gemisch wird auf 35°C abgekiihlt und auf pH 7,8 neutralisiert. Wasser (1 1) wird zugegeben, der Fest- 
stoff gesammelt und niit 500 ml gewaschen unter Gewinnung von 100,9 g 4-Amino-3-nitrobenzoesauremethylester nach 10 
Trockncn iiber Nacht. 

b) Diazotierung von 4-Amino-3-nitrobenzoesauremethy]ester 

Zu einem 1 l-Dreihalskolben, ausgeriistet mit einem mechanischen Riihrer, werden 177 g 96%ige Schwefelsaure und 15 
danach langsam innerhalb 90 Minuten 11 g Natriumnitrit gegeben. Das Gemisch wird auf 30°C zum Starten der Reak- 
tion erwarmt, die Temperatur wird unterhalb 70°C gehalten. Das Gemisch wird danach auf 15°C abgekiihlt und 30 g 4- 
Amino-3-nitrobenzoesauremethylester werden innerhalb zwei Stunden unter Halten der Temperatur zwischen 15 und 
20°C zugegeben. Das Gemisch wird auf 0°C abgekiihlt und 200 g Eis werden zugegeben, urn die Losung fur die Kupp- 
lungsreaktion, zur Bildung einer Monoazoverbindung geeignet zu machen. 20 

c) Monoazoaddukt 

Zu einem 2 1-Dreihalskolben, ausgeriistet mit einem mechanischen Riihrer und einem Zugabetrichter, werden 52 g 2- 
a-CumyI-4-tert-octylphenol, 20 g Wasser, 315 g Methanol, 7 g Xylol und 150 g Natriumhydroxid gegeben. Das Ge- 25 
misch wird auf -5°C abgekuhk und die in Schrilt b hergesteUle Diazoniumsalzlosung wird iiber einen Zeilraum von zwei 
Stunden unter Kiihlcn zum Halten der Temperatur unterhalb 3°C zugegeben. Nachdcm die Diazoniumsalzlosung zuge- 
geben ist, wird der pH- Wert auf 6,5-7,0 eingestellt. Das Gemisch wird in 500 ml Xylol gegossen und dreimal mit 500 ml 
Wasser bei 60°C gewaschen. Das Xylol wird durch Destination entfemt unter Gewinnung von 186 g des Monoazoad- 
dukts, das restliches Xylol enthalt. 30 

d) Reduktion des Monoazoaddukts 

Zu einem 500 ml-Kolben, ausgeriistet mit einem mechanischen Riihrer, werden 186 g Monoaddukt, hergestellt in 
Schritt c, 1 25 g 2-Butanol und 1 ,7 g 2,3-Dichlor- 1 ,4-naphthochinon gegeben. Das Gemisch wird auf 90°C erhitzt und die 35 
erhaltene Losung wird anschlieBend zu dem Zugabetrichter an einem gesonderten Kolben gegeben. In den zweiten Kol- 
ben werden 175 g 2-Butanol und 18,6 g Natriumhydroxid gegeben. Der Kolben wird auf 95°C erhitzt und die Monoazo- 
losung wird innerhalb zwei Stunden zugegeben unter Abdestillieren von Methylethylketon und 2-Butanol. 2-Butanol 
(100 g) wird zugegeben und ein Azeotrop abdestilliert Das Gemisch wird danach abgekiihlt und 300 g Xylol und 200 ml 
Wasser werden zugegeben. Der pH-Wert wird mit 20%iger Schwefelsaure auf 7-7,5 eingestellt. Bei 60°C wird die was- 40 
serige Phase abgetrennt und die organische Phase zweimal mit 200 ml Wasser gewaschen. Das Xylol wird durch Destil- 
lation entfemt und der gebildete Riickstand aus Methanol kristallisiert unter Gewinnung von 8,8 g der Titelverbindung, 
die bei 141 143°C schmilzt. 

Beispiel 37 45 
Herstellung von 5-[N,N-Di-n-butylcarbamoyl-2-(2-hyaroxy-3-a-cumyl-5-tert-octyl)phenyl]-2H-benzotriazol 
a) Verseifung von 5-Carbomemoxy-2-(2-hydroxy-3^-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

50 

Zu einem 250 rnl-Dreihalskolben, ausgeriistet mit einem mechanischen Riihrer, Thermometer, Kuhler und Stickstof- 
feinlaB, werden 1,8 g Kaliumhydroxid und 40 ml Methanol gegeben. 

Das Gemisch wird zum Auflosen des Kaliumhydroxids auf 40°C erwarmt. Zu der Losung werden 2,7 g 5-Carbome- 
thoxy-2-(2-hydroxy-3-a-cumyI-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazoI, hergestellt in Beispiel 36, in 40 ml Methanol gege- 
ben. Das Reakdonsgemisch wird sechs Stunden unter RiickfluB erhitzt. Das Gemisch wird danach abgekiihlt und mit 55 
Salzsaure angesauert. Kther und Kssigsaureethylester werden zugegeben und die organische Schicht wird abgetrennt und 
Ober wasserfreiem Natriumsulfat getrocknet. Nach Vakuumabsureifen des L6sungsmittels werden 2,5 g 5-Carboxy-2-(2- 
h ydrox y-3 -a-c umy 1-5- tert-octy Ipheny 1)-2I I- benzotri azol i soliert. 

b) 5-Chlorcarbonyl-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-oct.ylphenyl)-2H-ben7x>tria7.ol 60 

Die 2,5 g 5-Carboxy-2-(2-hydroxy-3-a-cumyl-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol, hergestellt in Schritt a, werden in 
einen 250 rnl-Kolben, ausgeriistet mit einem Riihrer, Thermometer, RuckfluBkuhler, Dean-Stark-Falle und Sdckstoffein- 
lafl, gegeben. Toluol (100 ml) wird zugegeben und das Gemisch zur Entfernung von Wasserspuren unter Riickflufi er- 
hitzt. Das Gemisch wird danach abgekiihlt und 0,76 g Oxalylchlorid in 15 ml Toluol werden zugegeben. Das Reaktions- 65 
gemisch wird danach langsam auf 60°C erwarmt und bei 60-65°C fur acht Stunden gehalten, bis das Chlorwassers toff- 
gas vertrieben ist, unter Gewinnung der Saurechlorid-Titelverbindung. 
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c) 5-[N,N-Di-n-butylcarbamoyl-2-(2-hy^ 

Zu einem 500 ml-Kolben, ausgeriistet mit einem mechanischen Riihrer, Trockenrohr, Thermometer und Tropftrichter, 
werden 0,8 g Di-n-butylamin, 6 mlPyridin und 25 ml Toluol gegeben. Das Gemisch wird auf 0°C abgekuhlt und die Sau- 

^ rechloridlosung, hergestellt in Schritt b, wird in den Tropftrichter gegeben und zu dem Reaktionsgemisch uber einen 
Zciiraum von 30 Minuten bei -5°C bis ~10°C zugegeben. Das Reaktionsgemisch wird bei der Temperalur 1,5 Stunden 
geruhrt und danach bei Umgebungsternperatur uber Nacht gehalten. Das Gemisch wird filtriert und dann vakuurnabge- 
sireift unter Gewinnung von 3,0 g roher Feststoffe. Das Rohprodukt wird chromatographiert unter Bereitstellung von 
1 ,2 g der litelverbindung als brauner Feststoff, der bei 131-133°C schmilzt Die Struktur wird durch NMR und Massen- 

V) spekirometrie, m/z 596, bestatigt. 

Beispiel 38 

5-Triliuonriethyl-2-(2-hydroxy-5-tert-octylphenyl)-2H-benzotriazol 

Die Titelverbindung wirdgcmaB dem allgemeinen Verfahren von Beispiel 1, der Diazoverbindung von4-Amino-3-ni- 
irobcn/otrifluorid und 4-tert-Octylphcnol, hergestellt und durch Kieselgelchromatographie gereinigt. Umkristailisation 
Jcs Produkts aus entweder Hcpian odcr Methanol ergibr die Titelverbindung als nahezu weifien FeststorT, der bei 
SO SIX schmilzt. 

.» » 

Anwendungsbeispiel 39 

I Jin die Wirkung der thennischen Haltbarkeit und die Verlustrate aus einer wannehartbaren Acrylbeschichtung mit ho- 
hem Feststoffanteil von verschiedenen 2H-Benzotriazol-UV-Absorptionsmitteln, die mit einer Vielzahl elektronenzie- 
header und Elektronendonorgruppen substituiert sind, zu bewerten, wurden die nachstehenden Tests ausgefuhrt. 

Kin Klarlack auf der Basis von warmchartbarein Acrylharz mit hohem FeststofTanLeil wird durch Vemiischen eines ex- 
pcrimeniellcn Acrylpolyolharzcs und Hcxamcthoxymcthylinclamin (Rcsimcnc® 747, Monsanto) bei einem Fcststoffvcr- 
hulinis von 60/40 hergestellt. DerDodecylbenzolsulfonsaure-Katalysator (Nacure® 5225; King Industries) wird bei 0,70 
Gcwichtsprozent zugegeben. Eine FlieBhilfe Modaflow® (Monsanto) wird mit 0,25 Gewichtsprozent zugegeben unter 
«> Ilcrstellung eines Acrylmelaminharz-Modellsystems. 

Der Modell-Klarlack wird mil Xylol zu einer Viskositat von 26-27 Sekunden unter Verwendung eines AuslaufgefaBes 
voru Typ Nr. 2 (Zahn cup#2) und mil tiblicher Luftspruhvorrichtung bei 50 psi (3,5 kg/cm 2 ) iiber eine Quarzscheibe mit 
den Abiuessungen von l"x3" (2,54 cmx7,62 cm) aufgeU-agen. 

Harten wird durch Einbrennen der Scheibe fur 30 Minuten bei 260°F (127°C) erreicht. Der Klarlack wird mit 1 Ge- 
ts wiehtsprozent eines gehindcrten Aminlicht^tabilisators, Bis-(l-octyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)sebacat (TI- 
NUVIN® 123, Ciba-Geigy) stabilisicrt. Die verschiedenen Test-Benzotriazol-UV-Absorptionsmittel sind mit 5 niMol 
Gcwichtsprozent in den Klarlack eingcarbeitet. Die Filmdicke der Quarzscheiben liegt im Bereich 1,15 bis 1,41 mils 
(0,029 bis 0,036 mm). 

Die 1*1 line auf den Quarzscheiben werden gemaB nachstehenden Bedingungen in einem Xenonbogen-Weather-O-me- 

40 tor tnit einer gesteuerten Bestrahlung von 6500 W unter Verwendung eines Filters vorn Typ (innen Quarz und auBen Bor- 
silicatglas) bewittert. Der Bcstrahlungszyklus ist wie nachstehend: 40 Minuten Direktbestrahlung ohne Wasserbesprii- 
hen, gefolgt von 20 Minuten Licht plus Spruhen von vorn, gefolgt von 60 Minuten Lichtbestrahlung und schlieBlich 
60 Minuten dunkel plus Spruhen von hintcn (Kondensation). Das Harten erfolgt bei 0,55 W/rn 2 bei 340 nm, 1,98 kJ/ 
Slunde. Bei dem Lichtzyklus ist die B lack-pane l-Temperatur bei 70±2°C eingeregelt. Die relative Luftfeuchtigkeit bei 

45 dem Lichtzyklus liegt im Bereich 50-55% und im Dunkelzyklus bei 100%. Die Extinktion der langwelligen UV-Bande 
als Funktion der Xenonbogenbcwitlerungsdauer in Stunden werden in der nachstehenden Tabelle aufgezeichnet. 

Uin den Vcrlust an U V- Absorptions miliel aus den Klarlacken zu verfolgen, werden UV-Spektren anfanglich und dann 
nach Bcwitterung in regelmaBigen Zcitintervallen gemessen. Das UV-Spektrophotometer miBt die Extinction linear bis 
zu 5,5 lixtinktionseinheiten unter Verwendung des Referenzstxahl-Dampfungsverfahrens. 

5i) Hs wird angenommen, daB die Abbauprodukte von dem UV-Absorptionsmittel nicht zu dem UV-Spektrum beitragen. 
Dies wird durch Verfolgen des Extinktionsverhaltnisses der Bande bei etwa 300 nm und der Bande bei etwa 340 nm ge- 
prufi. Das Verhaltnis andert sich nicht nach Bewitterung der Probe. Dies zeigt, daB das UV-Spektrum der bewitterten 
Filnic der Menge an UV-Absorptionsmittel entspricht, die in dem Film verblieb, wobei es sehr wenig, falls uberhaupt zu 
dem Spcktrum durch Photoabbauprodukte beitragt. 

55 Die Daten in der nachstehenden Tabelle beruhen auf der Strukturformel A nach 1211 Stunden Belichtung der Klar- 
lacke, die die Test-Benzotriazol-UV-Absorptionsmittel enthalten. 
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Die Begutachtung dieser Daten fuhrt zu einer ziemlich kJaren SchluBfolgerung iiber die Photostabilitat von 2H-Ben- 
zotriazol-UV-Absorprionsniitteln und iiber die Beschaffenheit der Substitution, die die Photostabilitat beeinfluBt. 5Q 

Erhohte Photostabilitat tritt auf, wenn Rj a-Cumyl oder Phenyl ist und wenn G 2 eine elektronenziehende Gruppe, wie 
Phenyl-sulfonyl oder Cyano, ist. 

Die Beschaffenheit der Gruppe R 2 hat weniger EinfiuB auf die Photostabilitat der Benzotriazol-UV-AbsorptionsmitteL 

Aus diesen Beobachtungen konnte nun theoretisch ein idealisierter Benzotriazol-UV-Absorpuonsstoff entworfen wer- 
den, worin G 2 eine elektronenziehende Gruppe, R { eine wirksanie voluminose Gruppe und R 2 eine thermisch stabile 
Gruppe ist. Eine solche idealisierte Verbindung konnte ein Benzotriazol sein, worin G 2 Phenylsulfonyl ist, Rj a-Cumyl * 
ist und R 2 tert-Octyl ist. Dieses Benzotriazol wird generisch in US-A-5 280 124 beansprucht. Die Daten in nachstehen- 
dem Bei spiel 40 bestatigen diese Voraussage und diese "idealisierte" Verbindung zeigt tatsachlich eine sehr geringe Ver- 
lustrate, deutlich unterhalb des vorliegenden Standes der Technik. 

60 

Beispiel 40 

GemaB dem allgerneinen Verfahren von Beispiel 39 werden eine Vielzahl von zusatzlichen Benzotriazol-Testverbin- 
dungen in ein warmehartbares Acryimelaminharz mit hohem Feststoffanteil in Konzentrationen zwischen 1 ,93 und 3 Ge- 
wichtsprozent zu gleichen molaren Konzentrationen von Testbenzotriazol bei gleicher Filmdicke eingearbeitet und aus- 65 
reichend, damit eine Ausgangsextinktion von etwa 2,0 Extinkuonseinheiten erhalten wird. 

Die Testscheiben werden in einem Xenonbogen-Weather-O-meter bei Xl80-Zyklus (0,45 Watt/m 2 ) belichteL Die an- 
fangliche UV-Extinktion wird gemessen, gefolgt von Messung bei etwa 250 Stunden-Intervallen fur die ersten 
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2000 Stunden und jeweils 500 Stunden danach. Jeder Klarlack enthalt auch I Gewichtsprozent eines gehinderten Amin- 
Lichtstabilisators, namlich Bis-(l-octyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)sebacat. 

Die Daten der nachstehenden Tabelle beruhen auf Verbindungen von Formel A nach 1253 Stunden Belichtung der 
Klarlacke, die die Test-Benzotrtazol-UV-Absorptionsmittel enthielten. 
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Die Daten in der nachstehenden Tabelle beruhen auf Verbindungen von Formcl A nach 1489 Stunden Bclichtun 
Klarlacke, die die Test-Benzotriazol-UV-Absorptionsrnittel enthielten. 
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Die Daten in der nachstehenden Tabelle beruhen auf Verbindungen von Formel A nach 2521 Stunden Belichtung der 
Klarlacke, die die Test-Benzotriazol-UV-Absorptionsmittel enthielten. 
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Aus den drei vorstehenden Tabellen wird deutlach, da8 Verbindungen S und insbesondere T, die eine elektronenzie- 
hende Gruppe in der 5-Stellung des Benzorings aufweisen, signifikant haltbarer sind als Benzotriazole, die keine solche 
Gruppe am Benzoring aufweisen. 

Die Daten in der nachstehenden Tabelle beruhen auf Verbindungen von Formel A nach 1264 Stunden Belichtung der 
65 Klarlacke, die die Tcst-Bcnzotriazol-UV-Absorptionsmittcl enthielten. 
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Die Daten in der nachstehenden Tabelle beruhen auf Verbindungen von Formel A nach 1518 Stunden Belichtung der 
Klarlacke, die die Test-Benzotriazol-UV-AbsorptionsmiLtel enthielten. 
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Die Daten dieser Tahellen zeigen deutlich, daB Benzotriaznle, die durch eine elektronenziehende Gruppe an dem Ben- 
zoring substituiert sind, insbesondere eine Gruppe, wie Trifluormethyl oder Phenylsulfonyl, besonders haltbar sind, wie 
gernessen durch geringe Verlustraten-Extinktionswerte nach Belichtung mit aktinischer Strahlung. Verbindungen S, U, V 
und W sind besonders haltbar und fugen sich in das vorstehend vorgeschlagene ProfiL Die Vorgabe, daB Verbindung U 
besonders haltbar sein wiirde, ist tatsachlich aus den vorstehenden Daten entnehrnbar. Die Begutachtung der Daten fur 
die Verbindungen T und U zeigt die zusatzliche vorteilhafte Wirkung des Vorliegens einer wirksamen raumfullenden 
Gruppe, wie a-Cumyl, in der Rj-Stellung, verglichen mit einern gewohnlichen Alkylrest, wie tert-Butyl, an jener Stelle. 



Patentanspruche 

1. Beschichtungszusarnrnensetzung, stabilisiert. mit einem Benzotriazol, wohei das Benzotriazol erhdhte Haltbar- 60 
keit und eine geringe Verlustrate aufweist, wenn es in die Beschichtung eingearbeitet ist, wobei die Zusarnmenset- 
zung umfaBt 

(a) ein Harz, ausgewahlt aus der Gruppe, beslehend aus einem warmehartbaren Acrylmelaminharz, einem 
Acrylurethanharz, einem Epoxycarboxyharz, einem Silan-modifizierten Acrylmelamin, einem mit Melamin 
vernetzten Acrylharz mit Carbamatseitengruppen oder einem mit Carbamatgruppen enthaltendem Melamin 65 
vernetzten Acrylpolyolharz und 

(b) 0,01 bis 5 Gewichtsprozent, bezogen auf die Harzfeststoffe, eines Benzotriazols der Formel A, B, C oderD 



27 



IS DOC ID: <0E_1974865aA1J_> 



DE 197 48 658 A 1 




(A) 



20 



25 




(B) 



30 



35 




CH 2 CH 2 CO 



(C) 
— R 5 



40 



45 




50 



55 



60 



G[> G 2 oder T einen elektronenziehenden Rest darstellt, 
G[ Wasserstoff oder Halogen darstellt, 

G 2 Halogen, Nitro, Cyano, R 3 SO-, R 3 SO>-, -COOG 3 , CF 3 -, -P(O) (C 6 H 5 K -CO-G 3 , -CO-NH-G3, -CO- 
N(G 3 ) 2 ,-N(G 3 )-CO-G 3 , 



co- 



/ 



N 



\ 



CO— 1 



^3 

oder 



CO- 



/ 



-N 



\ 



CO- 



65 



darstellt, 

G 3 Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl rnit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigt- 
kettiges Alkenyl rnit 2 bis 18 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl init 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 
7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring 
mit 1 bis 4 Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt, 

Rj Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigt- 
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kettiges Alkenyl mit 2 bis 1 8 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 
7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring 
mit 1 bis 4 Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt, 

R 2 gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges Alke- 
nyl mit 2 bis 1 8 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 1 2 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 1 5 Koh- 5 
lenstoffatornen. Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 bis 3 Al- 
kyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt; oder R 2 Hydroxyl oder -0R 4 , worin R4 gerad- oder verzweigtket- 
tiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen darstellt; oder diese Alkylgruppe, substituiert mit einer oder meh- 
reren Gruppen -OH, -OCO-Ri j, -OR 4 , -NCO oder -NH 2 oder Gemischen davon; oder diese Alkyl- oder Alke- 
nylgruppe, unterbrochen durch eine oder mehrere Gruppen -O, -NH- oder -NR4- oder Gemische davon, und 10 
die unsubstituiert oder mit einer oder mehreren Gruppen -Oil, -OR4 oder -NII 2 oder Gemischen davon substi- 
tuiert sein konnen, darstellt; oder R 2 -SR 3 , -NHR 3 oder -N(R 3 )2 darstellt; 

wohei R 3 Alkyl mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, Hydroxyalkyl mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 3 
bis 18 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mil 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstof- 
fatomen, Aryl mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen oder diese Arylgruppc, substituiert mit einem oder zwei Alkyl 15 
mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, oder 1,1,2,2-Tetrahydrorjerfluoralkyl, worin derPerfluoralkylrest 6 bis 16 Koh- 
lenstoffalome aufweist, darstellt, 
oder R 2 



-(CH 2 ) m -CO-X-(Z) p -Y-R 15 20 

darstellt, 
worin 

X -O- oder -N(R l6 )- darstellt, 

Y -O- oder -N(R 17 )- darstellt, 25 
Z C 2 -Cj 2 -AIkylen, C4-Ci 2 -Alkylen, unterbrochen durch ein bis drei Stickstoffatome, Sauerstoffatome oder ein 
Gcmisch davon, darstellt, oder C 3 -C[ 2 -Alkylcn, Butcnylcn, Butinylcn, Cyclohcxylcn oder Phcnylcn, jewcils 
substituiert mit einer Hydroxylgruppe, darstellt, 

R ]6 und R 17 unabhangig voneinander Wasserstoff, Ci-Cj 2 -Alkyl, C3-C 12 -Alkyl, unterbrochen durch 1 bis 3 
Sauerstoffatome, darstellen oder Cyclohexyl oder C7-C l5 -Aralkyl darstellt und R 16 zusammen mit R n im Fall, 30 
wenn Z Ethylen darstellt, eben falls Ethylen bildet, 
m Null, 1 oder 2 ist, 

p I ist oder p ebenfalls Null ist, wenn X und Y -N(Rj 6 )- bzw. -N(R 17 )- darstellen, 

R^ eine Gruppe -CO-C(R| 8 )=C(H)Rj9 darstellt oder, wenn Y -N(R l7 )- darstellt, zusammen mit Rj 7 eine 
Gruppe -CO~CH=CH-CO- darstellt, worin R lg Wasserstoff oder Methyl darstellt und R 19 Wasserstoff, Methyl 35 
oder -CO-X-R 20 darstellt, worin R 20 Wasserstoff, C|-C 12 - Alkyl oder eine Gruppe der Formel 




darstellt, 

worin die Symbole Gj, G 2 , R 1? X, Z, m und p die vorstehend definierten Bedeutungen aufweisen 
n 1 oder 2 ist, 

wenn n 1 ist, R 5 CI, OR^ oder NR 7 R 8 darstellt oder 
R 5 -PO(OR J2 ) 2 , -OSi(R] 1 ) 3 oder -OCO-R n darstellt, 

oder gerad- oder verzweigtkettiges Cj-O^-Alkyl, das durch -O, -S- oder -NR n unterbrochen ist und das un- 
substituiert oder mit -OH oder -OCO-Rn substituiert sein kann, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, das unsubstituiert oder 
mit -OH substituiert ist, gerad- oder verzweigtkettiges CVCjg- Alkenyl, das unsubstituiert oder substituiert ist 
mit -OH, C 7 -C 15 -Aralkyl, -CH 2 -CHOH-R 13 oder Glycid~yl, darstellt, 

R^ Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges Q-C74- Alkyl, das unsubstituiert oder mit einer oder mehreren 
Gruppen OH, OR4 oder NH 2 substituiert ist, darstellt oder -ORt -(OCH 2 CH 2 ) w OH oder -(OCH 2 CH 2 ) w OR 21 
darstellt, worin w 1 bis 12 ist und R 21 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt, 
R 7 und Rg unabhangig Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 - 
C 18 -Alkyl, das durch -O-, -S- oder -NR ir unterbrochen ist, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, C 6 -Ci 4 -Aryl oder C r C 3 -Hy- 
droxylalkyl darstellen, oder R 7 und Rg zusammen mil dem N-Atom einen Pyrrolidin-, Piperidin-, Piperazin- 
oder Morpholinring darstellen, 

wenn n 2 ist, R 5 einen der zweiwertigen Reste -O-R9-O- oder -N(R n )-R 10 -N(Rj |)- darstellt, 
R 9 d-Cg-Alkylen, C 4 -C 8 -A1kenylen, C 4 -Alkinylen, Cyclohexylen, gerad- oder verzweigtkettiges C 4 -C 10 -AI- 
kylen, das durch -O- oder durch -CH r CHOH-CH 2 -0-R 14 -0-CH 2 -CHOH-CH 2 - unterbrochen ist, darstellu 
Rio gerad- oder verzweigtkettiges C 2 -Ci 2 -Alkylen darstellt, das durch -0-, Cyclohexylen oder 
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oder 



unterbrochen sein kann, oder R|q und Rjj mit den zwei StickstofTatomen einen Piperazinring bilden, 

R 14 gerad- oder verzweigtkettiges C 2 -C 8 - Alkylen, gerad- oder verzweigtketliges Q-Ciq- Alkylen, das durch - 

0-, Gydoalkylen, Arylen oder 




CH 3 

unterbrochen sein kann, darstellt, worin R 7 und R 8 unabhangig Wasserstoff, AlkyL mit 1 bis 18 Kohlenstoffa- 
tomen darstellen, oder R 7 und R 8 zusammen Alkylen mit 4 bis 6 Kohlenstoffatomen, 3-Oxapentamethylen, 3- 
Iminopentamethylen oder 3-Methyliminopentamethylen darstellen, 

R lt Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges Cj-C i8 --Alkyl, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, gerad- oder verzweigtketti- 
ges C3-C g -Alkenyl, Cg-C^-Aryl oder C7-C 15 -Aralkyl darstellt, 

R 12 gerad- oder verzweigtkettiges C r C 18 -Alkyi, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 -C 18 -Alkenyl, C 5 -C 10 -Cy- 
cloalkyl, Q-C]6-Aryl oder C7-C] 5 -Aralkyl darstellt, 

R 13 H, gerad- oder verzweigtkettiges C j-C jg-Alkyl, das mit -PO(OR 12 ) 2 substituiert ist, Phenyl, das unsubsti- 
tuiert oder substituiert ist mit OH, Cr-C^-Aralkyl oder -CH 2 ORi 2 , darstellt, 

L Alkylen mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Alkyliden mit 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Benzyliden, p-Xylylen 
oder Cycloalkyliden darstellt, und 

T -SO-, SO*,-, -SO-E-SO-, -SO^-R-SOo-, -CO-, -CO-E-CO-, -COO-R-OCa, -CO-NG3-H-NG3-CO- oder - 
NG3-CO-E-CO-NG3- darstellt, " 

worin E Alkylen mit 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Cycloalkylen mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen oder Alkylen, 
unterbrochen durch oder beendet mit Cyclohexylen mit 8 bis 12 Kohlenstoffatomen, darstellt, wobei das Ben- 
zotriazol erhohte Haltbarkeit und geringe Verlustratenwerte zeigt, wenn die Beschichtung aktinischer Strah- 
lung ausgesetzt wird, bestatigt durch einen Verlust von weniger als 0,22 Extinktionseinheiten nach Belichtung 
fur 1200 Stunden, oder weniger als 0,27 Extinktionseinheiten nach 1500 Stunden Belichtung, oder weniger als 
0,40 Extinktionseinheiten nach 2500 Stunden Belichtung in einem Xenonbogen-Weather-O-meter. 
Zusammensetzung nach Anspruch 1, worin Komponente (b) eine Verbindung der Formel A' 



OH 
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darsteUt, worin 

G 2 Fluor, Chlor, Cyano, R3SO1-, CF 3 -, -CO-G 3 , -COO-G3 «ter -CO-N(G 3 ), darsteUt, 
G 3 Alkyl nut 1 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt, 

R, Wasserstoff Alkyl mil 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenyl, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder 
diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 oder 2 Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlen- 
siofTalomen, darstellt, 

%rul™* X bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenyl, Phenylalkyl m it 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder - 
LH 3 CH 2 COOG^ worm G 4 Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen darsteUt oder diese AlkylsruDDe 
substitmen mil OH, unterbrochen durch ein bis sechs Atome -O- oder sowohl substituiert mit OH als auch unter- 
orocnen durch ein bis sechs Atome -O-, darstellt, und 

R 3 Alkyl mil 1 bis 1 8 Kohlenstoffatomen, Aryl mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen oder diese Arylgruppe, substituiert 
mil ciner oder zwei Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt. 

3. Zusammensetzung nach Anspruch 2, worin in der Vbrbindung rierFormel A' 
G 2 Pluor, Chlor, Cyano, R 3 S0 2 -, CF 3 -, -COO-G 3 oder -CO-N(G 3 ), darsteUt, 
G 3 Alkyl mil 1 bis 8 Kohlenstoffatomen darstellt, 
R| Wasserstoff, Phenyl oder a-Cumyl darstellt, 
R 2 Alkyl mit 4 bis 12 Kohlenstoffatomen oder Phenyl darsteUt und 
R 3 Phenyl oder Alkyl mit 8 bis 12 Kohlenstoffatomen darsteUt. 

4. Zusammcnsetzung nach Anspruch 3, worin G 2 Phenyl-SGv, Octyl-SO,-, Fluor oder CF,- darstellt 
K| a-(.umyl oder Phenyl darsteUt und " 
R 2 Icn-Bulyl oder icn-Octyl darstellt 

5. /.usanuiicnsci/.ung nach Anspruch 1, worin Komponente (a) ein warmehartbares Acrylmelaminharz oder ein 
Acryluroihanhar/. darsiclll. 

6. Zusain niensci/.ung nach Anspruch 1 , die zusatzlich eine stabiUsierende Menge eines phenolischen Antioxidans 
ausycuahli aus der Gruppe, bestehend aus 3,5-Di-tert-butyl-4-hydroxyhydrozimtsaure-n-octadecylester Tetra- ^ 
kisL<.S- l |,Mcrl-b U .y|.4-hy,lroxyhydroziH.lsaure)neopentanlrdylesler > 3,5-Di-lert-bulyl-4-hyilroxybenzylpho S phon- 
wuiCMli.nnvi*kv>lcstcr. 1.3,5-Tris(3,5-di-tcrt-butyl-4-hydroxybc n zyl)isocyanurat, Thiodicthylcnbis(3,5-di-tcrt- 
bu l> l-4-h > ,lr..v > h>.lr l v,nna,nat), l,3,5-Trimethyl-2,4,6-tris(3,5-di-tert-butyl-4-h y droxybenzyl)-benzol, 3,6-Dioxa- 
ociamciliv Icntuscl-nicihyl-.S-iert-butyl^hydroxyhydrocinnamat), 2,6-Di-tert-butyl-p-cresol 2 2'-Rhvliden- 
b,s.4 ( , l |,..cr.-bu,v Iphcnol ,. l,3^-Tris(2,6-dimethyl-4-tert-butyl-3-hydroxybenzyl)isocyanurat, l,l',3-lris(2-me- 30 
!h>W-hv.lr l .vv.5Mcn-hu l> lphenyl)-b U tan, l,3^Tris[2-(3,5-di-tert-butyl-4-hydro X yhydrocinnamoyloxy)ethyl]iso- 
oaimrai. .1>I) H 3..S.J..ieri-butyl-4-hydroxybenzyl)mesitol, Hexamethylenbis(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyhydro- 
un.u„un l-'3-S.|) 1 . l cn-buiyl-4-hydroxyaniUno)-3,5-di(octylmio>s-triazin, N^-Hexamethylen-bis(3,5-di-tert- 
hui> -4- , v ...v > |, > .|,.K., l „ia II .amid), Calciunibis(ethyl-3,5-di-tert-butyM-hydroxybenzylphospho n at), Ethylen- 
M .. .!.< .» ten hut, M-hydroxyphenyObutyrat], S.S-Di-tert-butyl^hydroxybenzylmercaptoessigsaureoctylester, 

' " h '» > l-l-hvaroxyhydrocinnamoyl)hydrazid und N^-Bist2-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyhy(lrocinna- 

im<\l.>\\ i-ciIi\I|-i<\jiiiuI. cnthalt. 

7 Zuviinincnsci/unj: nach Anspruch 6, worin das phenoUsche Antioxidans Tetrakis(3,5-di-tert-butyl-4-hydrox- 
\1iVlr,./,n,K Jl ,rc...c..|x : niantetraylester, 3,5-Di-tert-butyl-4-hydroxyhydrozimtsaure-n-octadecylester 1 3 5-Trime- 
Ihvl- 4«,-inv l 3>- l |,- 1 cn-b U tyl-4-hydroxybenzyl)-benzol, l,3,5-Tris(3,5-di-tert-butyl4-hydroxybenzy0i' S ocyanu- 
rat. ..o-l )..icn-M> l-p-cresol oder 2,2'-Ethyliden-bis(4,6-di-tert-butylphenol) darsteUt 
b. Zusau.iMcnwi/ung nach Anspruch 1, die zusatzlich eine wirksam stabiUsierende Menge eines gehinderten 
Minns, ausjicuahh aus der Gruppe, bestehend aus Bis(2,2,6,6-tetramethylpiperidin^-yl)sebacat, BisO 22 6 6- 
rK-nian 1 c l h > lp, 1 xTi,ln-4-yl)sebacat, DiCl^^.e.e-pentamethylpiperidin-^yO-CJ.S-di-tert-butyl^-hyc^xyben- 
zyl bu. > l I1 ,. 1 U,na.. ^Hcn/oyl^^^.e-tetramethylpiperidin, 4-Stearyloxy-2,2,6,6-tetxamethylpiperidin, 3-n-Octyl- 45 
7.7 J J-ic I ran l cU 1 vl-I.3>-inazaspiro[4.5]decan-2,4-dion, Tris(2,2,6,6-tetrameu 1 ylpiperidi n -4-yl)nitrilotriacetat, 
U-l N K(,-.c.ra.ncthyl-3-oxopiperazin-4-yl)ethan, 2,2,4,4-Tetramethyl-7-oxa-3,20-diaza-21-oxodispi- 
ro|5.1.H..|lh:nc.cosan, Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichlor-6-terl-octylamino-s-triazin und 44'-Hexaine- 
thylcnhMamin.v2.2.6,6-tetramethylpiperidin), Polykondensationsprodukt von l-(2-Hydroxyethyl)-2''' 6 6 -tetra- 
meii.vM-hul.ovxp.pcridin und Bernsteinsaure, Polykondensationsprodukt von 4,4'-Hexamethylenbis'(amino- 
-,- 6.(, I cira. ll c l h > l I >,pcndin) und 1,2-Dibromethan, Tetrakis(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-l,2,3,4-but an tetra- 
carhox vital U*ir:ikis( I .-.2.6.6-pentamethylpiperidin-4-yl)-l,2,3,4-butantetracarboxylat, Polykondensationsprodukt 

NN' tr~£ ■ • K l ■" i^IT 1 T, 5 '^ * Und 4 ' 4 '- Hex ™ eth y le "bis(amino-2^,6,6-tetramethylpiperidin), 
N,N.N .N - ^ruk,s|(4.<>-b.s(butyl-l,2,2,6,6-pentame%l P ^^ ^ 

TT^o ^ : "• 2J - 4 - bu, "acarboxylat, gemischtem [l.^Ae-Pentamemylpperidin^-yl^AB'.B^telrame- 
myl-3J-(..4.S.l()-iciraoxaspiro[5.5]undecan)dieihyl]l,2,3,4-butantetracarboxylat, Octamethylenbis(2 -> 6 6-tetra- 
methylp^x-ndm^-carboxylat), 4,4'-Elhyl e nbis(2,2,6,6-t e tramethylpi p6 razin-3-on), N-2,2,6,6-TetrametnyWri- 
din-4-yl-n-iKvlccylsuccimmid, N-l,2,2,6,6-Penlamethylpiperidin-4-yl-n-dodecylsucci n imid, N-l-Acetyl-2 2 6 6- 
tet ra mcihvl pir vnd,n-4-yl-n-dodecy| SU ccinimid, 1-Ac e tyl-3-dodecyl-7,7,9,9-t e tramet.h y l-l,3,8-tri a?aS piro[4.5]de- 60 
can-..4-dum I),-(l-octyloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)sebacat, Di-(l-cyclohexyloxv-2,2,6,6-letramethyl- 
pipen(l,n-4-yl)succ.nai. -Octy oxy-2,2,6,6-tetramethyl-4-hydroxypiperidin, PoIv-nS-tert^tylamino-s-tri azin- 
-,4-diyl| l--(l-^vclohexyloxy-2,2,6,6-tet ra memylpiperidin-4-yl)imino-hexamemylen-[4^ 
;; , 7 6 (Hc l ra 1 , l e.hyl P .pcnd.n-4-yl)imino] und 2,4,6-Tris[N-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-t e trametoylpiperidin-4-yl>n- 
outylamino|-s-may,in, cnihalt. J/ 

9. Zusannncnsci/ung nach Anspruch 8, worin das gehinderte Amin Bis(2,2 ? 6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)sebacat, 
Bis(l 6.6-pcn.a.nethylp,pendin-4-yl)sebacat, Di-(l,2,2,6,6-pentamethylpiperidin-4-yl) (3,5-di-tert-butyl-4-hv- 
droxyben/yhbuiyln.alonai, das Polykondensationsprodukt von l-(2-Hydroxvethyl)-2,2,6.6-t e tramethyl-4-hydrox- 
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ypiperidin und Bernsteinsaure, das Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichlor-6-tert-octylamino-s-triazin und 4,4'- 
Hexaraethylenbis(amino-2,2,6,6-tetramethylpiperidin), N,N',N M ,N M, -Tetrakis[(4,6-bis(butyl-(l,2,2,6,6-pentame- 
thylpipericUn-4-yl)amino)-s-tria2dn-2-yl]-l,10-diaminc^J-diazadecan Di-(l-oct.yloxy-2,2,6,6-tetramethylpiperi- 
din-4-yl)sebacat,Di-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetramethyipiperidin-4-yl)succinat, l-Octyloxy-2,2^6-tetramethyl- 
4-hydroxypiperidin, Poly-{[6-tert-octylamino-s-triazin-2,4-diyl] [2-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,64etrarnethylpiperi- 
din^-yl)iminohexamethylen[4-(l-cyclohexyto^ oder 2,4,6-Tris[N-(l- 

cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetrainethylpiperidin^-yl)-n-butylamino]-s-triazin darstellt. 

10. Zusammensetzung nach Anspruch 1, die auBerdeni ein weiteres UV-Absorplionsmittel, ausgewahlt aus der 
Gruppe, bestehend aus den s-Triazinen, den Oxaniliden, den Hydroxybenzophenonen, Benzoaten und den ot-Cya- 
noacrylaten, enthalt. 

11. Zusammensetzung nach Anspruch 10, worin die Zusammensetzung zusatzlich ein s-Triazin enthalt, das 2,4- 
Bis(2,4-dimethylphenyl)-6-(2-hydroxy-4-octyloxyphenyl)-s-triazin; 2,4-Diphenyl-6-(2-hydroxy-4-hexyloxyphe- 
ny l)-s-triazin; 2,4-Bis(2,4-dimethy1pheny])-6-[2-hydroxy-4-(3-^ 

zin; oder 2-(2-Hydroxyethylamino)-4,6-bis[N-butyl-N-(l-cyclohexyloxy-2,2,6,6-tetxainethyl^ 
yl)amino]-s-triazin darstellt. 

1 2. Verbindung der Formel I, II, III oder IV 
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worm 

G] Wasserstoff Oder Halogen darsteUt, 

G 2 Cyano, E3SO-, E3SO r , -COOG 3 , CF 3 -, -P(O) (C 6 H 5 ) 2 , -CO-G 3 , -CO-NHG3 oder -CO-N(G 3 ) 2 darsteUt, 
G3 gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges Alkenyl mit 
2 bis 18 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, PhenylaLkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffato- 5 
men, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit 1 bis 4 Alkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, darstellt, 

Ei Wasserstoff, Phenylalkyl mil 7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, 
substituiert am Phenylring mit 1 bis 4 Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt, 

Bj gerad- oder verzweigtkettiges Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges Alkenyl mit 10 
2 bis 18 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffato- 
men, Phenyl oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, substituiert am Phenylring mit I bis 3 Alkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffalomen, darstellt; oder E 2 Hydroxyl oder -0E 4 , worm E 4 gerad- oder ver7.weigt.kett.iges Alkyl mit. 1 bis 
24 Kohlenstoffatomen darstellt; oderdiese Aikylgruppe, subsdtuiert mit einer oder mehreren Gruppen -OH, -OCO- 
E n , -OE4, -NCO oder -NH 2 oder Gemischen davon; oder diese Alkyl- oder Alkenylgruppe, unterbrochen durch 15 
eine oder mehrere Gruppen -0-, -NH- oder -NE 4 - oder Gemische davon, die unsubstituiert oder mit einer oder meh- 
reren Gruppen -OH, -0E 4 oder -NH 2 oder Gemischen davon substituiert sein konnen, darstellt; oder E 2 -SE 3 , - 
NHE3 oder -N(E 3 ) 2 darstellt; oder Eo" 



-(CH 2 ) m -CO-X-(Z) p -Y-E 15 



20 



darstellt, 
worm 

X -O- oder-N(E 16 )- darsteUt, 
Y -O- oder -N(E l7 )- darsteUt, 

ZC-)-Cp-Alkylen, C 4 -C 12 -Alkylen, unterbrochen durch ein bis drei Sticksloffatome, SauerstolTatoiue oder ein Ge- 
misch davon darstellt, oder C 3 -C 12 -Alkylcn, Butcnylcn, Butinylcn, Cyclohcxylcn oder Phcnylcn, jcwcils substitu- 
iert mit einer Hydroxylgruppe, darstellt, 
m Null, 1 oder 2 ist, 

p 1 ist oder p ebenfalls Null ist, wenn X und Y -N(E 16 )- bzw. -N(E 17 )- darsteUen, 

E 15 eine Gruppe -CO-C(E 18 )=C(H)E 19 darstellt oder, wenn Y -N(E 17 )- darstellt, zusammen rnit E 17 eine Gruppe - 
CO-CH=CH-CO- darstellt, worm E ]8 Wasserstoff oder Methyl darsteUt und E 19 Wasserstoff, Methyl oder -CO-X- 
E> 0 darsteUt, worin E 20 Wasserstoff, C r C 12 - Alkyl oder eine Gruppe der Formel 



25 



30 




(CH 2 )~CO — X— (Z); 
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40 



darsteUt, 

worin die Symbole G^ G 2 , X, Z, m und p die vorstehend definierten Bedeutungen aufweisen und E 16 und E 17 un- 
abhangig voneinander Wasserstoff, C r C 12 - Alkyl, C 3 -C 12 -Alkyl t unterbrochen durch 1 bis 3 Sauerstoffatome, dar- 
steUen oder Cyclohexyl oder C 7 -C 5 -Aralkyl darstellt und E 16 zusammen mit E 17 im FaU, wenn Z Ethylen darstellt, 
ebenfaUs Ethylen bUdet, 
n 1 oder 2 ist, 

wenn n 1 ist, E 5 CI, OE^ oder NEyEg darsteUt oder 
E 5 -PO(OE 12 ) 2 , -OSiCE, { ) z oder -OCO-E n darsteUt, 

oder gerad- oder verzweigtkettiges CpC 24 - Alkyl, das durch -0-, -S- oder -NE U unterbrochen ist und das unsubsti- 
tuiert oder mit -OH oder -OCO-E u substituiert sein kann, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, das unsubstituiert oder mit -OH sub- 
stituiert ist, gerad- oder verzweigtkettiges C 2 -Cig-Alkenyl, das unsubstituiert oder substituiert ist mit -OH, C7-C15- 
Aralkyl, -CH 2 -CHOH-E 13 oder Glycidyl, darsteUt, 

Eg Wasserstoff, gerad- oder verzweigtkettiges C r C% 4 - Alkyl, das unsubstituiert oder mit einer oder mehreren Grup- 
pen OH, OE 4 oder NH 2 substituiert ist, darsteUt oder -OE 6 -(OCH 2 CH 2 ) w OH oder -(OCH 2 CH 2 ) W OE 21 darsteUt, 
worin w 1 bis 12 ist undE 21 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt, 

E 7 und E 8 unabhangig Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 -C 18 - 
Alkyl, das durch -O-, -S- oder -NE n - unterbrochen ist, C 5 -C l2 -CycloalkyL C 6 -Cj 4 -Aryl oder C r C 3 -Hydroxylalkyl 
darsteUen, oder E 7 und Eg zusammen mit dem N-Atom einen PyrroUdin-, Piperidin-, Piperazin- oder MorphoUnring 
darsteUen, 

wenn n 2 ist, E 5 einen der zweiwertigen Reste -O-E9-O- oder -N(E u )-E I0 -N(E n )- darsteUt, 

Eg G>-C 8 -Alkylen, C 4 -Cg-Alkenylen, C 4 -Alkinylen, Cyclohexylen, gerad- oder verz.weigt.ketHges C 4 -C 10 -Alkylen, 

das durch -O- oder durch -CH 2 -CHOH-CH 2 -0-E I4 -0-CH 2 -CHOH-CH 2 - unterbrochen ist, darstellt, 

E 10 gerad- oder verzweigtkettiges C)-C ir AIkylen darstellt, das durch -0-, Cyclohexylen oder 
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unierbrochen sein kann, oder E 10 und En mit den zwei Stickstoffatomen einen Piperazinring bilden, 

E| 4 gerad- oder verzweigtkettiges C 2 -C 8 - Alkylen, gerad- oder verzweigtkettiges C 4 -C I0 - Alkylen, das durch -0-, 

Cycloalkylen, Arylen oder 



9 H 3 




CH 3 



35 unicrhrxvhcn scin kann, darstellt, worin Ey und E 8 unabhangig Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen 

dur>iclicn. tnlcr I- , und K K zusammen Alkylen mit4 bis 6 Kohlenstoffatomen, 3-Oxapentamethylen, 3-Iminopenta- 
incihvtcn ^vler 3-Meihyliminopentamethylen darstellen, 

Ei j Wasscrstoii. perud- oder verzweigtkettiges Ci-Ojg- Alkyl, (^-Cijj-Cycloalkyl, gerad- oder verzweigtkettiges 
Cyi V Alkern I. ( \ -( ' M -Aryl oder C 7 -C 1 s-Aralkyl darstellt, 
40 H|> $:er;itl- <nicr \ er/.weigtkettiges Cj-Qg-Alkyl, gerad- oder verzweigtkettiges C 3 -C 18 -Alkenyl, C 5 -Cin-Cycloal- 

kyk ( \ t -i '« f - Ar> I tnier ( yC^-Aralkyl darstellt, 

E|3 H, perad- inter ver/.weigtkettiges Cj-Cjg- Alkyl, das mit -PO(OEi 2 ) 2 substituiert ist, Phenyl, das unsubstituiert 
oder suhMiiuieri i\i mil OH, C7-Ci5~Ardlkyl oder -CH 2 OE 12 , darstellt, 

E3 Alk> I mit 1 his 2o Kohlenstoffatomen, Hydroxyalkyl mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, Alkcnyl mit 3 bis 18 Koh- 
45 lensiotl airmen. ( \eloulkyl mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen, Aryl rnit 

6 bis lt> KohlcnsiolTaiomcn oder diese Arylgruppe, substituiert mit einem oder zwei Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstof- 
fatomen. wter 1 . 1 .2.2-TetrahydroperfluoralkyL, worin der Perfluoralkylrest 6 bis 16 Kohlenstoffatome aufweist, dar- 
stclh. 

L Alkylen mil 1 bis 1 2 Kohlenstoffatomen, Alkyliden mit 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Benzyliden, p-Xylylen oder 

50 CyeU\ilk\ I Men darsiellt, und 

T -SO-. -SO : -, -SO-K-SO-, -S0 2 -E-SO r , -CO-, -CO-E-CO-, -COO-E-OCO- oder -CO-NG 5 -E-NG 5 -CO- darstellt, 
worin 1* Alkv ten mil 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, Cycloalkylen mit 5 bis 12 Kohlenstoffatomen oder Alkylen, un- 
terbRvht-n * lurch ivler heendct mit Cyclohexylen mit 8 bis 12 Kohlenstoffatomen, darstellt; 
G 5 (}y ixler WassersiolT darstellt, und mit der MaBgabe, da£ Ej nicht Phenylalkyl darstellt, wenn G^> E3SO- oder 

55 E3SO,- dursielh. 

13. Verbindunji naeh Anspruch 12, die eine Verbindung der Formel I f 
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E, 



(1) 



10 



5 



darstellt, worin 

G 2 Cyano, E 3 SO r , CF 3 -, -COO-G 3 , -CO-NHG 3 oder -CO-N(G 3 ) 2 darstellt, l5 
G 3 Alkyl mit 1 bis 12 Kohlcnstorfatomen darstellt, 

1*1 Wasserstoff, Phenyl, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder diese Phenyl- oder Phenylalkylgruppe, 
substituiert am Phenylring mil 1 oder 2 Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt, 
H 2 Alkyl mit 1 bis 12 Kohicnsioifatomen, Phenyl, Phenylalkyl mit 7 bis 15 Kohlenstoffatomen oder - 
(T^CflUCOOG^ worin G 4 Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 24 Kohlenstoffatomen darstellt oder diese Alkylgruppe, 20 
substituiert mit OH, unlerbrochcn durch ein bis sechs Atome -0-, oder sowohl substituiert mit OH als auch unter- 
brochen durch ein bis scchs Atomc -O- darstellt, 

I* 3 Alkyl mit 8 bis 18 Kohlenstolfalomen, Aryl mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen oder diese Arylgruppe, substituiert 
mil einem oder zwei Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, darstellt und 

mil der MaBgabe, daG E, nicht Phenylalkyl darstellt, wenn G 2 E 3 SO- oder E 3 S0 2 - darstellt. 2 5 

14. Verbindung nach Anspruch 13, worin 

G 2 Cyano, E 3 S0 2 -, CF 3 -, -CO-G 3 oder -CO-N(G 3 ) 2 darstellt, 
G 3 Alkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen darstellt, 
I*i Wasserstoff, Phenyl oder a-Cumyl darstellt, 

H 2 Alkyl mit 4 bis 12 Kohlenstoffatomen darstellt und 30 
H 3 Phenyl oder Octyl darstellt undmit der Mafigabe, daB E| nicht a-Cumyl darstellt, wenn G<> E3SO2- darstellt. 

15. Verbindung nach Anspruch 14, worin 
Ci 2 CT 3 - darstellt, 

H| a-Cumyl darstellt und 

1: 2 tcrt-Butyl oder tert-Octyl darstellt. 35 

16. Zusammensetzung. stabilisicrt gegen thermischen, oxidativen oder durch Licht induzierten Abbau, umfassend 

(a) ein organisches Material, das thermischem, oxidativem oder durch Licht induziertem Abbau unterliegt, 
und 

(b) eine wirksam stabilisicrcndc Menge einer Verbindung der Formel I, II, EH oder IV nach Anspruch 12. 

17. Zusammensetzung nach Anspruch 16, worin das organische Material ein naturliches, halbsynthetisches oder 40 
synthctisches Polymer darstellt. 

18. Zusammensetzung nach Anspruch 17, worin das Polymer cin thcrmoplastischcs Polymer darstellt. 

19. Zusammensetzung nach Anspruch 18, worin das Polymer ein Polyolefin oder Polycarbonat darstellt. 

20. Zusammensetzung nach Anspruch 1 9 ? worin das Polymer Polyethylen oder Polypropylen darstellt. 

21 . Zusammensetzung nach Anspruch 20. worin das Polymer Polypropylen darstellt. 45 

22. Zusammensetzung nach Anspruch 16, worin das organische Material ein Harz, ausgewahlt aus der Gruppe, be- 
stehend aus einem warmehartbarcn Aery Imelamin harz, einem Acrylurethanharz, einem Epoxycarboxyharz, einem 
Silan-modifizierten Aery Imelamin, einem mit Melamin vernetzten Acrylharz mit Carbamatseitengruppen oder ei- 
nem mil Carbamatgruppen enthaltendeiii Melamin vernetzten Aery Ipolyol harz darstellL 

23. Zusammensetzung nach Anspruch 22, worin das Harz ein warmehartbares Acrylmelaminharz oder ein Acrylu- 50 
rethanharz darstellt. 

24. Zusammensetzung nach Anspruch 16, worin das organische Material b) ein Aufzeichnungsmaterial darstellt. 

25. Verwendung einer Benzol riazol verbindung der Formel A, B, C oder D nach Anspruch 1 in einer Menge von 
0,01 bis 5 Gewichtsprozent, bezogen auf die Harzfeststoffe zur Stabilisierung einer Beschichtungszusammenset- 
zung, wobei die Zusammensetzung ein Harz, ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus einem warmehartbaren 55 
Acrylmelaminharz, einem Acrylurethanharz, einem Epoxycarboxyharz, einem Silan-modifizierien Acrylmelamin, 
einem mit Melamin vernetzten Acrylharz mit Carbamatseitengruppen oder einem nut Carbamatgruppen enthalten- 
dem Melamin vernetzten Acrylpolyolharz darstellt. 
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